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REACTEUR A PLAQUES ET SON FONCTIONNEMENT DANS UN PROCEDE CATALYTIQUE EXOTHERMIQUE. 

L'invention decrit un reacteur compact a multiples pla- 
ques empilees et fortement serrees ainsi que la maniere d'y 
condulre des reactions fortement exothermiques, telles que 
la synthese Fischer-Tropsch des hydrocarbures en presen- 
ce de grains d'un catalyseur fin remplissant les canaux de 
plaques dites reactives (R). D'autres plaques m6talliques 
voisines, dites plaques caloporteuses (C), d'une taille et for- 
me similaires, sont parcourues par un fluide caloporteur. 
Les plaques C sont fortement serrees des deux cotes de 
chaque plaque R pour assurer un tres bon contact thermi- 
que entre elles. L'activation du catalyseur s'effectue a I'inte- 
rieur de ces plaques R memes. Tout Tempilement des 
plaques R et C est facilement demontable pour pouvoir ef- 
fectuer aisement un echange standard des plaques R entie- 
res. 
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La presente invention concerne un nouveau reacteur a plaques et sa mise 
en ceuvre pour les precedes catalytiques fortement exothermiques tels que la 
synthese Fischer-Tropsch (FT) des hydrocarbures. 

Les reacteurs tubulaires a lit fixe sont des appareillages bien connus pour 
mener des reactions chimiques accompagnees d'un fort effet thermique. C'est le 
cas par exemple des reacteurs de synthese Fischer-Tropsch ou les grains d'un 
catalyseur specifique accelerent la reaction de Thydrogenation selective du 
monoxyde de carbone (CO) par I'hydrogene (H 2 ), reaction qui fournit des 
hydrocarbures, principalement des paraffines liquides, selon le schema 
reactionnel : 



Cette reaction est fortement exothermique. Par exemple, lorsque 3 moles 
du melange H 2 /CO (appele "gaz de synthese" ou "syngaz"), en proportions 
molaires proches de 2, se convertissent totalement en decane C10H22 ou en 
dodecane Ci 2 H 2 6, I'enthalpie standard de la reaction est de -161 kJ (298 K, 
0,101 MPa). Cela correspond a -80,5 kJ par mole de CO converti. On obtient 
alors respectivement 19,4 ou 18,9 cm 3 d'hydrocarbure liquide. En realite, cette 
synthese en presence d'un catalyseur a base de cobalt (Co) que nous 
choisissons comme reference, donne un melange de paraffines et d'iso- 
paraffines caracterise par un nombre de carbones n se situant generalement 
entre 5 et 25 par molecule. On note une totale absence de soufre, d'azote et 
d'hydrocarbures aromatiques dans les hydrocarbures produits qui sont de fait de 
plus en plus recherches comme carburant tres propre de substitution aux 
carburants actuels issus du p6trole brut et obtenus par distillation suivie d'un 
craquage. La Figure 1 presente, comme exemple, la composition en % de masse 
(wt %) du melange d'hydrocarbures que nous avons produit dans un reacteur 
mono-tubulaire en acier d'une longueur totale de 5 m et d'un diametre interieur de 
tube de 21 mm, sous une pression de 1 MPa. On y voit qu'en presence d'un 
catalyseur tres performant a base de Co ("chain limiting" limitant la production 
des hydrocarbures lourds), le produit obtenu ne contient pratiquement pas de 
paraffines lourdes ayant un nombre de carbones (C n ) superieur a 20. 

D'autres catalyseurs sont egalement proposes pour un usage industriel. 
Par exemple les catalyseurs a base de fer, connus depuis leur invention par 
F. Fischer et H. Tropsch en 1923. Ce sont des catalyseurs peu onereux, assez 
faciles a utiliser... mais donnant des hydrocarbures liquides contenant defines et 
aromatiques. Ce defaut peut 6tre corrig6 par une 6tape d'hydrogenation. Autre 
desavantage de ces catalyseurs : leur courte vie, d'environ 3 mois seulement. 



n CO + (2n+1) H 2 -> C n H 2n +2 + n H 2 0 



Vap 



(1) 
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Mais on peut justement y remedier en utilisant le reacteur modulaire ici propose 
ainsi que son mode de gestion. 

Les conditions reactionnelles de synthese FT d'hydrocarbures sont 
generalement bien connues des hommes du metier. Les temperatures peuvent 
aller de 150 a 380°C. Les pressions sont normalement comprises entre 0,5 et 
5 MPa. De maniere generate, Paugmentation de temperature accroTt la 
productivity, toutes choses restant egales par ailleurs. Cependant, la selectivity 
pour les HC gazeux tend a augmenter et la stabilrte du catalyseur a diminuer 
quand la temperature augmente. Ainsi, dans ce cas, bien que la conversion du 
CO augmente, le rendement en produits liquides souhaites, par exemple des 
produits en C 6+t peut ne pas etre aussi important. Mais certains catalyseurs 
modernes dits "chain limiting" peuvent justement necessiter de travailler a des 
temperatures elev6es. 

Lors de nos tests (a Pechelle de 0,5 litre d'un catalyseur "chain-limiting"), 
nous avons ete confrontes a plusieurs problemes qui nous ont incites a chercher 
les moyens et les methodes pour les resoudre. Le processus (1) est assez lent et 
tres delicat a mener ; il demande une stabilite au niveau de la pression, du debit 
et surtout de la temperature. En plus, le regime operationnel FT du catalyseur a 
base de cobalt est assez voisin du regime de cokefaction provoquee par la 
reaction concurrentielle : 



qui peut se declencher a une temperature legerement superieure a celle de la 
synthese FT. La reaction (2) est egalement exothermique et son enthalpie 
standard est de -86,2 kJ par mole de CO converti ce qui est tr6s voisin de la 
valeur de -80,5 kJ par mole de CO converti via la reaction visee (1). 

C'est pourquoi, un regime isotherme par rapport a tout le volume du 
catalyseur doit imperative ment etre assur6. Sinon, un grain de catalyseur mal 
refroidi monterait vite en temperature £ cause de la chaleur de la reaction (1), ce 
qui provoquerait un basculement de cette reaction utile vers la reaction parasite 
(2), avec une deactivation du grain par un depot de suie sur la surface active du 
catalyseur. 

Avant que le catalyseur ne permette la production de ces paraffines 
liquides presentees sur la Figure 1, nous avons du assurer quelques taches 
d6licates. Tout d'abord, reduire le catalyseur qui se presentait initialement sous 
une forme inactive (oxydee), seule forme qui pouvait permettre sa livraison 
depuis son lieu de fabrication eloign^ de quelques milliers de kilometres. Cette 



2 CO = C + C0 2 



(2) 
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reduction sous hydrogene gazeux (pur ou contenu dans un melange de gaz) et a 
une temperature relativement haute par rapport a celle du fonctionnement 
productif de notre reacteur FT, ne pouvait etre menee que dans un autre reacteur 
special, apres quoi, le catalyseur devenu trop actif (et tres pyrophorique) a du 
5 etre transvase dans le reacteur FT sous atmosphere controlee (avec tous les 
soucis et dangers lies a ('operation). Ensuite, il a fallu soigneusement former les 
"bons n centres actifs specialises pour le processus (1), en evitant la reaction (2). 
Cette operation appelee "formatage" ou "conditionnement" du catalyseur, nous a 
demande un temps relativement long, avec une mise a regime progressive du 

10 debit du syngaz, de sa composition, de la temperature du lit, et de la pression. 
Pendant le formatage, nous avons eu besoin de faire assez frequemment des 
analyses chromatographiques pour suivre la composition du syngaz ainsi que 
celle du produit sortant (gaz, vapeurs et liquides). Nous avons eu egalement 
besoin d'utiliser des sources variables en debit et en concentration du syngaz, 

15 ainsi qu'une source de gaz neutre pour la dilution du syngaz, etc. Nous avons du 
aussi trouver un moyen pour chauffer sous strict controle tout le reacteur FT 
(initialement froid), pour contrdler ensuite sa temperature lorsque la reaction (1) 
s'est enclenchee (en commengant alors a le refroidir) et encore pour mettre en 
ceuvre d'autres elements technologiques qui ne seront plus utilises quand le 

20 reacteur (rempli de son catalyseur) arrivera enfin a son regime de fonctionnement 
normal (regime qui peut durer deux ans si le conditionnement a ete correct). 

Ajoutons que pour obtenir les optima de qualite des produits, de 
productivite du reacteur et de longevite du catalyseur, Poperation de formatage 

25 doit etre preferablement menee dans le meme reacteur FT, ceci pour eviter un 
contact avec Pair. Soulignons egalement qu'a cause de ('operation de formatage, 
le reacteur n'entrera dans son regime operationnel qu'apres un temps 
relativement long (deux semaines ou plus), temps pendant lequel il est 
totalement indisponible pour une production industrielle. Mais peut-on se 

30 permettre une telle perte de productivite sur le site "Gas To Liquid" (GTL) ? Ne 
doit-on done pas ajouter des reacteurs FT supplementaires pour couvrir la 
periode d'inactivite de certains reacteurs lors des phases de conditionnement ? 
Bien sur, cela entrainerait un cout supplemental de toute la chaine GTL ... a 
moins que Pon ne dispose d'un nouveau reacteur d plaques et qu f on Putilise d'une 

35 maniere particuliere, ce nouveau reacteur et son mode de fonctionnement 
particulier 6tant les deux objets de la presente invention. 

Soulignons encore que e'est grace a un catalyseur specifique, a la fa?on 
dont il est mis en forme (calcination, reduction et formatage) et au bon choix des 
40 parametres operatoires pour un fonctionnement normal pendant la periode 
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productive (temperature, pression, debit, composition du syngaz, etc.), qu'on peut 
obtenir un carburant synthetique ne contenant quasiment pas de paraffines 
lourdes, carburant liquide qui peut alors etre directement utilise (apres une simple 
separation des fractions "essence" ou "naphta" et "diesel"). Autrement, on serait 
5 amene a hydrocraquer ces paraffines, operation assez lourde et couteuse, mais 
necessaire pour la plupart des syntheses classiques FT. 

Revenons a nos calculs bases seulement sur deux paraffines C10 (decane) 
et C12 (dodecane) typiques. Pour produire 1 baril (159 litres) de Tune ou de Pautre 

10 de ces paraffines, il faut done convertir respectivement 550 ou 567 m 3 (n) de 

syngaz, avec un degagement de 1 ,3 GJ de chaleur. Un reacteur produisant 1 bbd 
(baril par jour) pr6sente done une puissance thermique de 15 kW (decane) ou de 
16 kW (dodecane). Ce flux d'energie est generalement produit entre 170 et 
230°C, temperature de la synthese FT utilisant un catalyseur base sur le Cobalt 

15 et mis dans un lit fixe. 



Les tubes abritant le catalyseur FT, quel que soit le reacteur, sont en 
position verticale avec le syngaz et les produits de synthese passant de haut en 
bas. Cela impose une limitation des hauteurs a 5 - 7 m pour ces reacteurs 
20 classiques du type "faisceau de milliers de tubes dans un gros cylindre". Pour 
mettre de plus en plus de tubes dans un seul cylindre, il faudrait augmenter le 
diametre du cylindre et done I'epaisseur de ses parois (condition de sa tenue en 
pression). 

25 Classiquement, un reacteur multitubulaire est refroidi par I'eau et/ou la 

vapeur d'eau sous pression, ce fluide caloporteur se trouvant entre les tubes, le 
tout etant assemble dans ce gros cylindre metallique sous pression du fluide 
caloporteur et muni des entrees et sorties des reactifs, du produit et du fluide 
caloporteur. Uenergie produite par Tunite FT peut servir a generer de la vapeur 

30 de moyenne pression, qui peut entramer un turboalternateur produisant de 

I'electricite, qui elle-meme participerait a I'approvisionnement 6lectrique du site de 
conversion du gaz naturel, du biogaz ou d'autres gaz issus du traitement de 
dechets ou de biomasse, en carburants propres, un tel procede etant appele 
"Gas-To-Liquids" (GTL). 

35 

Les echanges thermiques entre le milieu reactionnel (rinterieur du tube 
avec le catalyseur) et le milieu qui emporte la chaleur de la reaction (1), sont 
souvent insuffisants pour des puissances thermiques elevees. En consequence, 
les reacteurs tubulaires travaillent a une Vitesse spatiale limitee, de Tordre de 
40 100 h"\ I'unite h" 1 provenant du rapport entre le debit du gaz (m 3 /h) traversant le 
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reacteur par le volume actif du reacteur (m 3 ) ; le terme 'Vitesse spatiale" est 
parfois remplace par 'Vitesse volumique horaire" ou "WH". Les tubes du reacteur 
sont habituellement fabriques en acier d'un diametre interieur d'environ 20 mm 
avec des parois d'environ 2,5 mm d'epaisseur. Un reacteur de taille industrielle 
5 contient des milliers de tubes, chaque tube ayant les bouts soudes 

individuellement dans un collecteur d'entree de syngaz d'un cote et dans un 
collecteurde sortie des produits et des reactifs a regenerer de I'autre cote. 

La reaction (1) indique qu'en augmentant la pression, on deplace son 
10 equilibre a droite ; si la reaction est complete, la contraction du systeme est 

definie comme le rapport du nombre total de moles de produits gazeux (n+1) sur 
le nombre total de moles de r£actifs gazeux (3n+1). Ce rapport est done de 
- 0.32 pour les molecules examinees C10 ou C12. Cela indique qu'un meilleur 
taux de conversion du syngaz en carburant synthetique (appele "syncrude") peut 

15 etre obtenu sous pression de plus en plus elevee dans un reacteur de taille 
constante. En augmentant la pression dans le lit catalytique et en augmentant 
I'activite du catalyseur, on pourrait reduire la taille du reacteur pour la meme 
productivity visee ... si seulement on reussissait bien a enlever de plus en plus la 
chaleur degagee par la synthese FT se deroulant a I'interieur des tubes. 

20 N'oublions pas qu'echauffe par la synthese FT, le granule de catalyseur qui se 
trouve dans Taxe du tube et qui est eloign^ de la paroi du tube refroidie de 
I'exterieur par I'eau et/ou la vapeur d'eau, doit exporter sa portion de chaleur sur 
un parcours de 1 cm a travers d'autres granules. Les catalyseurs classiques sur 
un support mineral sont caracterises par une relativement grande dimension de 

25 leurs granules (de I'ordre de 5 mm), tout a fait compatible avec la conception des 
reacteurs industriellement disponibles. Uinconvenient des catalyseurs classiques 
reside cependant dans leur conductivity thermique relativement basse. Cet 
inconvenient peut done contribuer a un echauffement local et par la meme, au 
d6marrage de la reaction parasite (2) qui, elle aussi, est favorisee par 

30 ('augmentation de la pression car le taux de contraction precedemment defini est 
egal a 0,5. Peut-on alors fixer et maintenir constante la temperature optimale d'un 
tel grain "central" ainsi que des grains "peripheriques" a proximite de la paroi du 
tube ? Peut-t-on eviter un depot catastrophique de coke ? 

35 Analysons done un tube de diametre reduit a 16 mm pour rapprocher le 

centre du tube des parois d'echange de chaleur et essayer ainsi d'eviter le 
probleme precedent. Un tube d f une longueur de 4 m abritera - 0,80 litres de 
catalyseur ... mais sa masse "active" sera relativement faible car on n'arrivera 
pas a bien remplir ce tube avec un catalyseur de granulation classique. Les 

40 granules d f un catalyseur classique (taille - 5 mm) sont en effet incompatibles 
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avec des tubes de 16 mm de diametre. II faudrait done reduire la taille des grains 
a environ 1 a 3 mm ... mais en risquant alors des difficultes de passage du 
syngaz a travers un tel lit compact. La perte de charge serait trop grande. 
Reduisons done la longueur du tube a 3 m (ou moins), sachant que certains 
catalyseurs modernes sont tres actifs (avec une WH allant jusqu'a 1 500 h~ 1 ) et 
que done la synthese FT peut progresser suffisamment sur les deux premiers 
metres de longueur du lit. Un reacteur ainsi compacte degagerait toujours une 
puissance de 15 a 16 kW pour 1 bbd, mais repartie cette fois sur une surface 
d'echange thermique telle qu'elle devrait etre capable d'exporter efficacement la 
chaleur et eviter ainsi une surchauffe du catalyseur. 

Un reacteur plus efficace d'un point de vue de Pechange calorifique 
pourrait alors utiliser les avantages de ces catalyseurs nouveaux plus actifs et 
plus fins. Rappelons que I'activite d'un catalyseur est definie generalement par 
des processus de diffusion des reactifs dans finterieur du granule et de diffusion 
des produits formes dans les pores du granule vers Pexterieur. II a ete demontre 
que pour une petite dimension de granule (1 a 3 mm), I'activite du catalyseur a sa 
valeur maximale, qui ne depend plus du diametre geometrique du granule. Un 
exemple provenant d'une autre catalyse montre que cette activite augmente 9 
fois quand la dimension du granule diminue de 15 mm jusqu'a 2 mm. Cela veut 
dire que I'activite, dans ce cas, est limitee par la progression des reactions 
chimiques a la surface active des micropores et des capillaires accessibles dans 
le centre du granule. Cependant, la mise en ceuvre d'un tel catalyseur fin 
implante dans son lit est difficile a cause de la haute resistance hydraulique au 
passage des reactifs gazeux par ce lit du catalyseur. Mais augmenter la taille du 
granule m£ne a diminuer I'activite du catalyseur ... On peut voir qu'une grande 
dimension du granule foumit des valeurs acceptables de perte de charge, 
cependant la limitation de la diffusion provoque la diminution de I'activite du 
catalyseur. Certaines technologies FT proposent d'ailieurs une poudre tres fine 
de catalyseur a base de cobalt ou de fer suspendu directement dans un iiquide 
hydrocarbon^ en contact direct avec le syngaz - mais cette voie pr^sente des 
problemes techniques que nous ne voulons pas affronter. Nous restons done sur 
un lit fixe realise dans un r6acteur tubulaire et nous presentons les solutions de 
quelques problemes lies a cette technologie afin de la moderniser et de rendre 
ainsi plus facile toute la chaTne GTL. 

Dans le cadre de la presente invention, on prefere utiliser un catalyseur 
contenant au moins un metal du groupe VIII et 6ventuellement d'autres agents 
modificateurs sur un support mineral maintenu en lit fixe. Le catalyseur que nous 
visons de preference est un catalyseur a base de cobalt. Le support utilise est de 
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preference un support a base d'alumine, de silice, d'argile speciale ou d'oxyde de 
titane. Les concentrations de cobalt sont de preference de 3 £ 45 % poids par 
rapport au poids total de catalyseur. Le catalyseur peut egalement contenir un 
autre metal, qui est soit actif en tant que catalyseur FT, par exemple le fer ou un 
metal des groupes VI a VIII de la classification periodique des elements tel que le 
ruthenium, soit un metal promoteur tel que par exemple le molybdene, rhenium, 
tantale, zirconium, cerium, thorium ou uranium. Le(s) metal (metaux) 
promoteur(s) est (sont) habituellement present(s) a raison d'au moins 5 % par 
rapport au cobalt. Le catalyseur peut aussi contenir un agent alcalin ou alcalino 
terreux et/ou des terres rares. 

Pour le cas d'un reacteur multitubulaire ayant 16 mm de diametre interieur 
de tube, un seul reacteur classique de taille industrielle de 500 bbd demanderait 
done des milliers de tubes avec leurs soudures a Pinterieur d'un cylindre 
pressurise. Ajoutons que cette taille, d'apres certains strateges, constitue une 
limite economique inferieure et que des complexes industriels encore plus grands 
sont actuellement vises. 

Mais comment remplir des tubes si fins par un catalyseur prealablement 
reduit dans I'hydrogene - et done extremement pyrophorique en contact avec 
l'atmosph6re ambiante, surtout s'il s'agit d'un catalyseur a base de cobalt ? 
Mettre une atmosphere controlee ? Doit-on done reduire ce catalyseur dans le 
m§me reacteur FT - qui dans ce cas doit tenir tout entier entre 300 et 500°C avec 
un apport de chaleur par un moyen special (fiuide calorifique special, chauffage 
electrique) ? Et si au cours de la synthese une ou plusieurs soudures se 
deterioraient en mettant en contact le fiuide caloporteur avec le catalyseur actif ? 
Et si, malgre nos efforts, la temperature a Pinterieur de quelques tubes devenait 
trap elevee conduisant a la desactivation du catalyseur dans ces tubes la ? 
D'autres inconvenients des reacteurs classiques multitubulaires utilises 
traditionnellement pour la synthese FT sont les suivants ; 

• Les moyens d'entree des reactifs dans les tubes consistent en une 
multitude de petites ouvertures soudees a Tinterieur d'un gros cylindre 
pressurise, sans aucune possibilite de controler ces entrees ni 
individuellement ni meme par des sous-ensembles (paquets). En 
consequence, un seul tube mal rempli ou vide peut laisser fuir une 
relativement grande quantite du syngaz sans aucun contact avec le 
catalyseur, ce qui a une influence sur toute la synthese FT. 

• Une fois les tubes bien remplis, Toperation delicate de formatage du 
catalyseur fait causer un risque a la charge entiere de catalyseur si celui 
n'est pas suffisamment bien formate ; il y a une quasi impossibilite de 
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controler la qualite de formatage pour prevoir la longevite de la charge 
catalytique. 

• La perte de charge dans le lit du catalyseur impose une longueur maximale 
des tubes et par consequent une limite a la progression de la reaction. Un 

5 nombre important desdits tubes est alors n6cessaire. Lorsque la longueur 

des tubes est faible et le volume de catalyseur necessaire pour une unite 
commerciale de taille raisonnable est eleve, la taille (surtout le diametre du 
cylindre - containeur) et le nombre d'appareils necessaires deviennent 
excessifs, ce qui rend 1'utilisation de ces reacteurs a tubes fins peu 
10 interessante. 

• Quasi impossibilite de deplacer ces gros reacteurs d'un site GTL a Tautre. 

• Cout 6lev6. 

• D'autres problemes qui seront evoques plus loin. 

15 C'est pourquoi nous presentons ici un nouveau reacteur a plaques empilees 

et remplies d'un catalyseur bien formate ainsi que le procede de reduction et de 
formatage du catalyseur, objets de la presente invention. Ce reacteur et ce 
procede presentent des avantages qui seront successivement decrits dans la 
partie descriptive de notre invention. 

20 

Une partie importante du procede FT consiste a amener un precurseur de 
catalyseur, surtout celui base sur le cobalt, £ sa forme active. Initialement, ce 
precurseur, ou autrement dit le catalyseur sous sa forme initiate oxydee (crue), se 
presente par exemple comme un carbonate, nitrate ou hydroxyde qui doit etre 
25 tout d'abord calcine afin d'obtenir un oxyde Co0 2 depose sur la surface d'un 

support ou disperse plus ou moins regulierement dans toute la masse du support, 
par exemple argileux. La calcination se passe a une temperature allant parfois 
jusqu'a 700°C, ^ pression atmospherique et dans Pair. 

30 Ensuite, ('activation du catalyseur consiste a reduire cet oxyde jusqu ! d une 

formule CoO x avec 0 < x < 2. La reduction de Toxyde est realisee au moyen d'un 
reducteur, par exemple Phydrogene ou le monoxyde de carbone ou un melange 
des deux. La reduction peut avoir lieu soit in-situ, c'est-£-dire dans le reacteur FT 
(s'il peut tenir a temperature §lev6e), soit ex-situ, c'est-S-dire dans un outil 

35 different de celui ou a lieu la reaction catalytique, soit en partie in-situ et en partie 
ex-situ. 

Differents catalyseurs presentent differentes reductibilites ; un catalyseur & 
base de cobalt peut etre totalement reduit £ une temperature de 300°C sous un 
40 melange H 2 /Ar contenant 5 % d'hydrogfene tandis qu'un autre catalyseur 
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demande une temperature superieure a 600°C pour sa reduction complete en 
utilisant le meme melange de gaz. Parfois on ne cherche pas a obtenir une 
reduction totale car des formes partiellement reduites de Poxyde peuvent etre 
beaucoup plus avantageuses. Ainsi la valeur optimale x peut etre etablie a la 
seule discretion du fournisseur de catalyseur... 

Ce processus de reduction necessite done la presence d'hydrogene plus ou 
moins concentre, sous pression, temperature et debit optimises, ceci pendant un 
temps allant jusqu'a quelques heures. Toutes ces conditions sont tres specifiques 
en fonction du catalyseur et en fonction des parametres operatoires sous 
lesquels ce catalyseur va ensuite travailler, souvent 1 ou 2 ans, pour donner le 
produit desire. Les conditions de reduction du catalyseur suivie d'un formatage 
(qu'on peut encore appeler conditionnement ou activation finale) sont souvent 
tenues secretes. Ces conditions determinent cependant les performances du 
catalyseur et sa longevite ... et peuvent meme concerner des tonnes de 
catalyseur a preparer en un seul batch. 

Preferentiellement, la calcination et la reduction du catalyseur se font done 
sous controle du fournisseur du catalyseur, souvent dans son usine. Une fois 
reduit, le catalyseur devient pyrophorique, difficile a transporter, a stacker et a 
manipuler. Le transport d'une telle matiere incendiaire entre le site de sa 
production et le site de son utilisation (complexe industriel GTL qui peut etre 
eloigne de quelques milliers de km) demande done des precautions importantes. 
Une fois arrive sur le site, le catalyseur sous sa forme reduite (mais pas encore 
celle qui correspond a son activite optimale pour la synthese donnee FT) doit etre 
transvase (les granules coulent comme un liquide) sous atmosphere inerte (par 
exemple CG 2 ) entre le recipient tres special de transport et les tubes du reacteur 
FT. C'est une operation tres delicate qui peut influencer la longevite du catalyseur 
et ses performances. Doit-on imperativement prendre ce risque ? Notre procede 
inventif de reduction et de formatage final, decrit plus loin, evite ces problemes. 

Description du nouveau reacteur Fischer Tropsch (FT) etdu nouveau procede 

Des catalyseurs FT nouveaux plus actifs et plus fins tels que des 
catalyseurs a base de Cobalt, a petits grains de 1 - 3 mm de diametre, exigent de 
repenser la conception des reacteurs FT. Nous presentons done un nouveau 
reacteur FT a plaques empilees pouvant contenir un tel catalyseur ce qui permet 
de reduire le volume, la hauteur du lit du catalyseur et done les dimensions du 
reacteur FT, d ( ou une faible perte de charge dans le lit granuleux. Nous avons 
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deja souligne le fait que les reacteurs classiques tubulaires a lit fixe ne sont pas 
adaptes a ce type de catalyseurs. 

On connait certains reacteurs comprenant un faisceau de plaques 
5 ondulees delimitant un circuit de fluide reactant a travers un lit de catalyseur avec 
un autre circuit de fluide caloporteur, mais leur efficacite thermique est trop 
limitee pour une reaction fortement exothermique FT. De plus, une couche 
unique de catalyseur dispose entre les plaques presente le risque de 
I'etablissement d'un chemin preferentiel et non-controle du gaz a convertir, ce qui 
10 court-circuite des larges parties du lit qui ne sont qu'en contact insuffisant avec 
ce gaz. 



Nous presentons done un reacteur plus efficace du point de vue de 
Pechange calorifique et de ce fait parfaitement adapte £ ces contraintes. Un 

15 passage controle du gaz a convertir canalise dans les tubes ou dans les canaux 
predetermines nous permet egalement d'6viter le probleme du court-circuit 
hydraulique. C'est done un reacteur modulaire compost d'elements sous forme 
de plaques d'une construction nouvelle. Le reacteur se compose d'une part 
d'elements contenant le catalyseur, au sein desquels se deroule la reaction de 

20 synthese proprement dite ; nous appelons ces elements "plaques reactives" ou 
"plaques R". Le reacteur se compose d'autre part d'un autre type d'elements qui 
ont pour fonction principale d'evacuer a I'exterieur du reacteur I'energie thermique 
produite par la reaction FT qui est fortement exothermique ; nous appelons ces 
elements "plaques caloporteuses" ou "plaques C". Ces plaques C fournissent 

25 egalement la chaleur aux plaques R dans une etape de demarrage de la reaction 
FT. 

Les Figures 2 a 7 qui suivent montrent, de fa9on schematique, la 
construction des elements principaux du nouveau reacteur et leur assemblage, 
30 objet de la presente invention. 

Une plaque elementaire R est presentee a titre d'exemple sur les Figures 
2a, 2b et 2c. "Plaque" signifie ici (et dans tout notre texte) toute forme a trois 
dimensions qui a une ampleur dans Tune des dimensions qui est 
35 substantiellement plus courte (nous Tappelons "epaisseur") que dans les deux 
autres dimensions. Par exemple, une plaque peut etre planaire, annulaire ou 
meme cylindrique. Dans la description qui suit, nous allons preferer une plaque 
planaire du type parallelepipedique. 



BNSDOCID: <FR 2824755A1J_> 



- 11 - 



14755 



Le corps 1 d'une plaque R d'une longueur 2 est delimite d'une part par les 
extremites d'entree 3 et de sortie 4 generalement planes et paralleles entre elles, 
d'autre part par les bords suivants : 2 (longueur), 5 (largeur) et 6 (epaisseur) 
generalement plans et paralleles entre eux ainsi que par les deux faces laterales 
5 7 et 8 generalement planes et paralleles entre elles. A Pinterieur du corps 1 ont 
ete amenages des canaux 9 (de section circulaire, rectangulaire ou d'une autre 
geometrie) de forme allongee et separes entre eux dans le sens longitudinal par 
des cloisons inter-canaux 10a. Les canaux sont separes du cote des faces 7 et 8 
par des cloisons faciales 10b. Chacun des canaux 9 debouche a chacune des 

10 deux extremites 3 et 4 par des orifices d'entree 1 1a et de sortie 1 1b, De 
preference, ainsi que represents sur les Figures 2a et 2b, des particules de 
catalyseur 12 remplissent la quasi-totalite de la longueur 2 de chaque canal 9. Le 
catalyseur repose (grace a la pesanteur) sur une grille de sortie 13b fixee dans le 
canal 9. Le fluide principal (reactif) 14 compose principalement du gaz de 

15 synthese entre du cote 3 par Torifice d'entree 11a communiquant avec le canal 9, 
passe par une grille d'entree 13a f par le lit du catalyseur 12, par la grille de sortie 
13b pour quitter enfin le meme canal 9 par Porifice 11b de sortie comme produit 
15 de la reaction FT compose de gaz, vapeurs et liquides. 

20 L'orientation longitudinale des canaux 9 est de preference verticale. Elle 

peut etre aussi inclinee par rapport a la pesanteur a condition de garder un 
remplissage quasi complet de chaque canal 9 par le catalyseur 12. Ainsi on 
empeche un eventuel passage du fluide reactif entrant 14 hors du lit par un 
chemin laisse libre "sous plafond" d'un canal quasi horizontal rempli partiellement 

25 a la suite d'un eventuel tassement du catalyseur. Nos observations indiquent 
cependant qu'il suffit que Tangle entre I'axe du canal 9 et la direction de la 
pesanteur ne soit pas superieur a environ 1 radian pour eviter un tel court-circuit 
hydraulique du lit. 

30 Selon le materiau de construction du corps de plaque (un metal de 

preference), selon le diametre des tubes ou la dimension des canaux d'une autre 
forme, et selon le procede de fabrication (extrudee, coulee, collee, soudee, 
brasee, sertie, emboutie, autre) et les proprietes mecaniques obtenues, nous 
limitons I'epaisseur 6 de la plaque R. En principe I'epaisseur 6 de la plaque, les 

35 epaisseurs des cloisons 10a et 10b et certaines proprietes mecaniques de la 

plaque sont volontairement fixees a de faibles valeurs, tout juste suffisantes pour 
monter jusqu'a 5 MPa de pression (ou plus si necessaire) dans les canaux qui se 
situent a Tinterieur, ceci a la temperature de la synthese FT. Nous verrons dans 
la suite de ia presente description que la bonne tenue en pression des plaques R 

40 (ainsi que des plaques C) sera assuree suite a un assemblage inventif "en 
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sandwich serre" de ces deux sortes de plaques. Sans assemblage, la plaque R 
ne tient pas individuellement a la pression des fluides 14 et 15 du proced6. 

Pour des raisons de commodites lors de la fabrication, du montage ou de la 
5 construction, il est parfois avantageux de limiter Egalement la largeur 5 des 
plaques R. Les Figures 3a et 3b montrent un schema de Passemblage possible 
des plaques R dites "elementaires" pour constituer une plaque - module 16 plus 
grosse. Ainsi une plaque - module sera constitute d'un nombre de plaques 
elementaires 1 pouvant etre compris entre 2 et 20 par exemple. Les plaques 
10 elementaires peuvent etre assemblies (rapprochees, soudees, collees, rivetees, 
emboltees, etc.) par leurs bords 77constitues de la surface limitee par la 
longueur 2 et l'6paisseur 6. La plaque - module ainsi assemblee se presente 
comme une plaque R ou C plus large et sera consid6ree dans la description qui 
suit comme une simple plaque R ou C. 

15 

Comme deja mentionne auparavant, les particules du catalyseur sont 
maintenues du cote bas de chaque canal vertical 9 par la grille 13b permeable 
par rapport aux produits sortants 15 mais empechant en meme temps que le lit 
du catalyseur 12 ne s'ecoule par Porifice 11b. Les grilles 13b presentes dans 

20 chaque canal 9 ont done des rnailles suffisamment fines pour maintenir ces 

particules de catalyseur 12 tout en permettant la circulation des fluides 1 4 et 15 a 
travers ces particules 12. La grille 13a egalement presente dans chaque canal 9 
protege le lit du catalyseur 12 contre son 6coulement accidentel par rorifice 
d'entree 11a lors d'un assemblage du reacteur FT ou de toute autre manipulation 

25 ou transport de la plaque R deja remplie du catalyseur ou de son precurseur. 

En resume, les plaques R presentent un corps 1 et comportent les orifices 
d'entrees 11a du gaz reactif 14 et les orifices de sorties 11b des produits 15 
(liquides, vapeurs et gaz non converti). Une serie de plusieurs canaux 9 
30 contenant chacun le catalyseur 12 est montee en parallele et forme ainsi une 

composante du circuit des fluides 14 et 15. Cette composante communique avec 
d'autres moyens d'admission et d'evacuation des fluides decrits dans le texte qui 
suit. 

35 II est prefere que la conductivity thermique du materiau formant le corps 1 

des plaques reactives R soit d'au moins un ordre de grandeur plus haut que la 
conductivity thermique du catalyseur 12 situe dans les canaux 9 de ces plaques 
pendant le fonctionnement du reacteur. Les plaques peuvent done etre 
fabriquees a partir de toute matiere ayant une conductivity thermique 

40 convenable. II est egalement prefere que la matiere de construction pour les 
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plaques R soit substantiellement inerte chimiquement au contact avec les 
granules du catalyseur et par rapport au gaz r6actif (syngaz) 14 et aux produits 
de synthese (principalement la vapeur d'eau et des hydrocarbures) 15. 
Rappelons que pendant la reaction de synthese FT, un flux d'energie est 
5 g6neralement produit entre 150 et 380°C (temperature de la synthese FT utilisant 
un catalyseur a base de cobalt et un lit fixe). Cependant, pour une autre raison 
expliqu6e en detail dans le texte qui suit, nous preferons un materiau pouvant 
tenir jusqu'a 500°C. Les m6taux ou composites sont des matieres convenables 
pour un usage dans les plaques r6actives R. Les m§taux convenables incluent 

10 cuivre, aluminium, acier inox et acier doux. Les matures composites tel que 
Tacier recouvert par le cuivre, le chrome recouvert par le cuivre (ou vice versa) 
peuvent aussi etre utilisees. Cette liste de matieres n'est pas exhaustive et 
plusieurs autres metaux de bonne conductivity therm ique peuvent etre utilises 
pour construire les plaques R. Notre preference se porte cependant sur 

15 I'aluminium et ses alliages qui presentent une tres bonne conductivity thermique, 
une densite tres basse, une temperature de fusion suffisamment haute pour la 
synthese FT et suffisamment basse pour la fabrication (fusion, extrusion, etc.) et 
un eventuel recyclage du metal. De plus, Al se passive tres bien en formant une 
excellente couche protectrice. On eviterait ainsi la rouille provenant d'un acier 

20 carbone et presentant elle-meme une activite catalytique pour la synthese des 
ol6fines non desirees. On eviterait egalement le prix et le poids eleves d'un acier 
inox... 



Les Elements que nous avons deja appeles "plaques caloporteuses C" ont 
25 pour fonction principale d'evacuer a I'exterieur du reacteur Penergie produite par 
la reaction exothermique FT. Elles remplissent 6galement le r6le de r6gulateur de 
temperature (rappelons qu'une synthese FT correctement menee exige une 
temperature constante, pr6ferablement a 0 f 5°C pres). De plus, au cours des 
differentes phases du fonctionnement du reacteur (premier d6marrage, 
30 conditionnement in-situ du catalyseur, production, redemarrage apres un arret, 
etc.), les plaques C jouent, au sein du reacteur, le r6le d'elements d'apport de 
Tenergie thermique. 



Dans sa conception generate, la plaque caloporteuse C peut ressembler a 
35 la plaque reactive R. Les Figures 4a, 4b et 4c presentent Texemple d'une telle 
plaque a canaux avec le schema de son fonctionnement. Bien 6videmment, tout 
autre concept de plaque C peut egalement etre envisage. Le corps 1 de la plaque 
C presentee a titre d'exemple a une longueur 2 d6limit§e, comme pour une 
plaque R, par une extremity d'entr6e 3 et une extremite de sortie 4, les deux 
40 extremites etant gen§ralement planes et paralteles entre elles. Les bords : 2 
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(longueur), 5 (largeur) et 6 (epaisseur) sont generalement plans et paralleles 
entre eux. Les deux faces laterales 7 et 8 sont aussi generalement planes et 
paralleles entre elles. A I'interieur du corps 1 ont ete amenages des canaux 9 (de 
section circulaire, rectangulaire ou d'une autre forme geometrique) de forme 
5 allongee et separes entre eux dans le sens longitudinal par des cloisons inter- 
canauxfOa. Les canaux sont egalement separes du cote des faces laterales 7 et 
8 par des cloisons faciales 10b. Chacun des canaux 9 debouche sur chacune 
des deux extremites 3 et 4 par des orifices d'entree 11a et de sortie 11b. Pour 
ameliorer le rendement d'echange therrnique, il est opportun de monter dans les 

10 canaux de passage des chicanes 9b errant des turbulences, ou d'autres 

elements exergant une action similaire. Un fluide caloporteur 18 entre dans le 
canal 9 par un orifice 11a pour ressortir par I'orifice 11b du meme canal. Une 
serie de plusieurs canaux 9 ainsi incluse dans un circuit de parcours du fluide 
caloporteur 18 communique avec des moyens d'admission et d'evacuation de ce 

15 fluide (pompes, reservoirs, echangeurs, etc.). 

Selon le materiau de construction du corps 1 (un metal de preference), selon 
le diametre des tubes (ou plus generalement selon la dimension des canaux 
d'une autre geometrie 9), selon le proc6de de fabrication (extrudee, coulee, 

20 collee, soudee, brasee, emboutie, autre) et les proprietes mecaniques obtenues, 
nous limitons egalement Tepaisseur 6 de la plaque. En principe, cette epaisseur 
et certaines proprietes mecaniques de la plaque C sont volontairement a peine 
suffisantes pour monter, a la temperature de la synthese FT, jusqu'a la pression 
necessaire pour faire circuler un fluide caloporteur dans les canaux 9 et ainsi 

25 assurer la fonction d'echangeur de chaleur. La bonne tenue en pression des 
plaques C sera alors assume par un assemblage "en sandwich serr6" d6ja 
mentionne et explique en detail plus tard dans ce texte. Si elle n'etait pas inseree 
dans le sandwich, la plaque C ainsi volontairement affaiblie ne pourrait pas tenir 
individuellement a la pression du fluide caloporteur et plus generalement a la 

30 pression du procede entier FT. 

Ainsi, comme pour la plaque R, cela contribue a Teconomie du materiau, 
d'ou des gains importants en volume, en poids et en prix du reacteur FT. 
Llnvention montre done comment eviter certains inconvenients des reacteurs 

35 classiques en presentant un reacteur catalytique a plaques serrees ayant une 
compacite reduite et une meilleure resistance a la difference de pression entre 
les fluides que les reacteurs catalytiques utilises jusqu'a present. En plus, cette 
limitation des epaisseurs des cloisons faciales 1 0b des plaques R et C contribue 
au rapprochement maximal du volume abritant le catalyseur 3 la plaque 

40 caloporteuse C, ce qui maximise les echanges de chaleur. Cela va egalement 
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dans le sens de I'economie du materiau des plaques R et C, d'ou des gains 
importants en volume, poids et prix du reacteur FT entier. 

Notons qu'il est toujours preferable d'agir de fa$on a ce que chaque canal 
5 9 de la plaque C soit completement rempli (et tenu rempli) par le fluide 

caloporteur 18, ceci pour maximiser la surface d'echange thermique entre le 
fluide et le canal. La meilleure fa$on serait de tenir les canaux 9 en position 
verticale, cependant nous preferons pour d'autres raisons positionner ces canaux 
a Thorizontale ou inclines pas plus que de 1 radian par rapport d I'horizontale. 
10 Une forte circulation du fluide 18 sert done a eviter qu'une poche de gaz ou de 
vapeur ne soit situee sur le parcours du liquide 18 dans les canaux 9. 

La plaque caloporteuse C peut etre construite d'un materiau different et 
d'une fagon differente de la plaque reactive R. Evidemment, les plaques C sont 

15 faites d'une mattere conductrice de chaleur. II est egalement evident que le 
materiau de construction pour les plaques C doit etre inerte chimiquement par 
rapport au fluide caloporteur 18 utilise (mais sans rapport avec les fluides 
entrants 14 et sortants 15 de la plaque R). Les metaux ou composites sont des 
matieres convenables pour un usage dans les plaques C. Les plaques R et C 

20 peuvent etre de types distincts, mais en les faisant peu differentes Tune de 

I'autre, il en resulte des avantages sur le plan de la technique de fabrication et de 
son cout. 

En resume, le fluide caloporteur 1 8 entre par les orifices 11a amenages 
25 sur I'extremite d'entree 3 de la plaque caloporteuse C et circule dans I'ensemble 
des canaux 9 en se repandant sur toute la surface de ces canaux, puis il sort de 
la plaque C par la zone de sortie 4 et les orifices 11b. 

Classiquement, un reacteur FT multitubulaire est refroidi par de I'eau et/ou 
de la vapeur d'eau sous pression, ce fluide caloporteur se trouvant directement 

30 entre les tubes, le tout etant assemble dans un seul cylindre metallique sous 
pression du fluide caloporteur et muni des entrees et sorties des reactifs, du 
produit et du fluide portant des puissances calorifiques elevees. Desormais, dans 
le reacteur faisant Fobjet de la presente innovation, les deux fluides sont separes 
par deux couches solides form§es par les cloisons faciales 10b appartenant Tune 

35 a la plaque R et I'autre a la plaque C serrees Tune contre Tautre, chacune 6tant 
separ6ment compatible avec le fluide avec lequel elle est en contact, et chacune 
ayant une epaisseur limitee au minimum deja evoque... Un tel reacteur 
catalytique a plaques serrees presente done une compacite reduite et une 
meilleure resistance a la difference de pression entre les fluides que les reacteurs 
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catalytiques utilises jusqu'a present. II ouvre egalement la possibility d'usage de 
divers liquides caloporteurs nouveaux comme des sets fond us, des huiles etc. 

Les Figures 5a, 5b et 5c montrent avec plus de details le schema de la 
5 mise en circuit des fluides 14 et 15 des plaques reactives R. Chaque plaque R 
contient, comme nous I'avons deja mentionne, d'une part une zone (extremite) 
d'entree 3 a laquelle sont assoctes des conduits d'entree 3a debouchant sur les 
orifices d'entree 11a, et d'autre part une zone (extremite) de sortie 4 avec ses 
conduits de sortie 4a debouchant sur les orifices de sortie 1 1b, Ces zones et 

10 orifices constituent les moyens de remplissage du catalyseur 12 (ou de son 
precurseur dans sa forme non reduite ou pas encore proprement active) et 
egalement des moyens de dechargernent de ce meme catalyseur 12 apres 
usure, suite a son vieillissement, empoisonnement ou a sa perte d'activite causee 
par un autre 6venement, etc. Les conduits 3a et 4a ainsi que les orifices 11a et 

15 11b sont formes dans le corps 1 de la plaque R. 

Le fluide principal (reactif) 14, compose principalement d'un melange d'H 2 
et de CO (syngaz), entre dans la plaque R du cote de la zone d'entree 3 par les 
orifices d'entree 11a et traverse les conduits d'entree 3a et les grilles 13a pour 
20 entrer dans les canaux 9 remplis du catalyseur 12. Apres une conversion totale 
ou partielle du fluide 14 suite a la synthese FT decrite schematiquernent par la 
reaction chimique desiree (1) engendree par le catalyseur 12, le produit (fluide) 
15 sort des canaux 9 par la grille 13b, par les conduits de sortie 4a et enfin par 
les orifices de sortie 11b. 

25 

Une partie irnportante du nouveau r6acteur objet de la presente invention, 
et plus particulierement de ses plaques R, est constitute par les collecteurs 
d'entree 19a du fluide 14 relies aux tubulures 20a d'entree ainsi que par les 
collecteurs 19b de sortie relies aux tubulures de sortie 20b du produit 15. Ces 

30 collecteurs se presentent comme une boTte collectrice s'etendant sensiblement 
sur toute la largeur 5 de la plaque. Les tubulures 20a et les collecteurs (boites) 
19a constituent un systeme de raccordement des circuits de production et de 
conditionnement du gaz de synthese 14 avec les plaques R, tandis que les 
tubulures 20b et les collecteurs (boites) 1 9b constituent un systeme de 

35 raccordement des circuits de recuperation et de conditionnement des produits 15 
de synthese FT avec les plaques R. Les collecteurs d'entree 19a et de sortie 19b 
relient ainsi les multiples canaux 9 verticaux (ou inclines legerement par rapport a 
leur position verticale comme decrit precedemment) et paralleles a Tinterieur 
d'une meme plaque parallelepipede. Ces canaux sont connectes d'une fa$on 

40 etanche a ces collecteurs 19a et 19b communs. Une liaison de type brasure, 
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soudure, collage, vissage ou de toute autre fa$on etanche resistant aux 
contraintes chimiques, de temperature et de pression peut etre appliquee. Ceci 
permet a chaque canal de la plaque R de communiquer, par Pintermediaire de 
ces collecteurs, avec le reste du circuit de gaz 14 ou de produits 15. Ces 
collecteurs et tubulures individuels permettent le raccordement individuel des 
fluides qui entrent et qui sortent des plaques reactives R. Ainsi on obtient un 
moyen de gestion individuelle des fluides 14 et 15 pour chaque plaque R, moyen 
qui manque dans les reacteurs classiques multitubulaires. 

Chaque collecteur 19a situ6 a Tentree de chaque plaque R est connecte & 
au moins un repartiteur 21a d'entree du fluide 14 entrant, tandis que chaque 
collecteur 19b a la sortie de chaque plaque R est connecte a au moins un 
repartiteur 21b de sortie des produits 15. Les moyens d'admission du fluide sont 
formes par une tubulure 20a d'entree debouchant dans I'espace libre menage au- 
dessus des plaques et communiquant avec les zones d'entree des canaux. Un 
collecteur d'entree du gaz de synthese est done monte sur une face superieure 
de la plaque reactive R. Les moyens d'evacuation des produits 15 sont formes 
par une tubulure 20b de sortie debouchant dans I'espace libre menage au- 
dessous des plaques et communiquant avec les zones de sortie des canaux 9. 
Un collecteur de sortie des produits de synthese FT est done monte sur une face 
inferieure de la plaque reactive R. 

Des valves desolation et de regulation 22a et des vannes d'isoiation 22b a 
chaque entr6e et chaque sortie de chaque plaque R sont associees 
respectivement aux tubulures 20a et 20b d'entrees et de sorties des collecteurs 
19a et 19b. Elles sont implantees de telle sorte qu'elles permettent, si besoin est, 
d'isoler individuellement le circuit des fluides 14 et 15 pour chacune des plaques 
R. Les valves 22a sont done inser6es entre les tubulures 20a et le repartiteur 21a 
tandis que les vannes 22b sont inserees entre les tubulures 20b et le repartiteur 
21b. 

A part ses fonctions d'isolation de chaque plaque R du circuit des fluides 
14 et 15 pour les operations deja evoquees, la valve d'entree 22a a encore une 
autre importance. Comme nous I'avons indique au debut de cette description, le 
reacteur FT, objet de ['invention, est particulierement adapte aux grains fins des 
catalyseurs tres actifs se trouvant dans les canaux 9 assez 6troits de la plaque R. 
Malgre la longueur 2 relativement limitee de la plaque (et done aussi de la 
longueur de parcours du fluide 1 4, de "haut" en "bas"), le lit du catalyseur 
presente une perte de charge non n6gligeable pour le fluide 14 se convertissant 
progressivement en fluide 15 du produit. Pour chaque catalyseur 12 et son 
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environnement (temperature, pression, composition du gaz, etc.), i! existe une 
WH (Vitesse Volumique Horaire) optimale pour obtenir un rendement optimal du 
produit FT recherche. La valeur de cette WH se traduit par un debit optimal du 
syngaz 14 a faire circuler par Tensemble des canaux 9 de chaque plaque R du 
5 reacteur en sandwich. Le debit entrant optimal est fonction de la pression du 

syngaz dans le repartiteur 21a, de la perte de charge dans le lit du catalyseur, du 
progres de la reaction (1) provoquant une contraction du fluide, et de la pression 
dans le repartiteur de sortie. Pour un nombre determine de mSmes plaques R (en 
parallele) correctement remplies d'un meme catalyseur 12 et connectees aux 

10 m§mes repartiteurs 21a et 21b , le debit total optimal (selon la valeur WH 

optimale) est facile a calculer et done a controler en etablissant une difference 
voulue de pression entre les repartiteurs 21a et 21b. C'est d'ailleurs la methode 
unique de controle des reacteurs classiques multitubulaires. Cependant, cette 
methode stipule que tous les canaux (parfois des milliers) presentent la meme 

15 resistance hydraulique aux fluides 14 devenant 15. La realite peut etre differente 
car des canaux mal remplis par le catalyseur peuvent presenter un passage trop 
facile pour le fluide 14 qui passe alors preferentiellement par de tels canaux sans 
etre convert!. Sachant que pour le reacteur presente et rempli d'un catalyseur fin 
cette difference de pressions entre les repartiteurs 21a et 21b peut atteindre des 

20 valeurs relativement elevees (jusqu'a 2 MPa), le d6bit de gaz ainsi court-circuite 
peut representer une part importante du d6bit total, ce qui peut deteriorer de 
fa?on notable les performances du procede FT dans toutes les plaques 
appartenant aux mfemes r6partiteurs 21a et 21b ; cet ensemble de plaques est 
appete la "section". 

25 

Chaque valve 22a est alors preferentiellement munie d'un clapet 
automatique (c'est pourquoi nous Pappelons "valve") pouvant detecter un d6bit 
excessif du syngaz entrant, ce qui indique alors qu'au moins un canal 9 
appartenant a la plaque R en question est vide ou mal rempli par le catalyseur. 

30 Dans un tel cas, le clapet se referme automatiquement pour empecher que le 
fluide 14 ne traverse preferentiellement une telle plaque defectueuse. En meme 
temps ce clapet en souffrance signale (par un signal visuel, eiectrique ou autre) 
Paccident qui s'est produit dans le circuit de fa?on a ce qu'on puisse intervenir. La 
r6paration consiste alors a changer uniquement la plaque R concern6e, lors d'un 

35 tres court arret d'une seule section du reacteur, en sachant que les autres 

sections travaillent normalement sans etre affectees par une telle panne. Dans le 
cas d'un reacteur FT multitubulaire classique, tout le reacteur serait en arret total 
pour permettre de reparer un tel court-circuit ... a moins qu'on accepte de faire 
fonctionner ce reacteur de fafon non-optimale jusqu'au jour ou on procedera a 

40 Tarret total du reacteur entier pour changer le catalyseur use. 
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Bien evidemment les vannes 22b munies cTun clapet de regulation (alors 
elles deviennent "valves") peuvent assurer la meme fonction que les valves 22a 
(qui alors se reduisent a de simples "vannes"). II est cependant preferable de 
detecter les flux excessifs du gaz de synthese 14 relativement sec plutot que les 
5 produits 15 fortement charges en vapeur d'eau et vapeurs d'hydrocarbures ainsi 
que les liquides (eau et hydrocarbures) commen?ant a precipiter a la temperature 
de la valve (vanne) 22b de sortie. 



10 plaques caloporteuses C sont munies de collecteurs d'entree 19a du fluide 

caloporteur 18 relies aux tubulures 20a d'entree du fluide ainsi que de collecteurs 
19b de sortie relics a des tubulures de sortie 20b du meme fluide. Les tubulures 
20a et les collecteurs 19a constituent un systeme de raccordement des circuits 
de rechauffement ou de refroidissement du fluide caloporteur 18 avec chaque 

15 plaque C tandis que les tubulures 20b et les collecteurs 1 9b constituent un 

systeme de raccordement des circuits de refroidissement ou de rechauffement du 
meme fluide 18 avec la meme plaque C. Les collecteurs sont mecaniquement 
lies aux deux extremites 3 et 4 des plaques d'une fagon etanche. Une liaison de 
type brasure, soudure, collage, vissage ou de toute autre fapon etanche resistant 

20 aux contraintes chimiques, de temperature et de pression peut etre appliquee. 
Ceci permet a chaque canal de la plaque (cas d'une plaque C avec des canaux 
paralleles) de communiquer, par I'intermediaire de ces collecteurs, avec le reste 
du circuit de fluide caloporteur 18. 

25 Chaque collecteur 19a situe a Pentree de chaque plaque C est connecte a 

au moins un repartiteur 23a d'entree du fluide caloporteur 18 entrant, tandis que 
chaque collecteur 19b a la sortie de chaque plaque C est connecte a au moins un 
repartiteur 23b de sortie du meme fluide 18. Les moyens d'admission du fluide 
sont formes, comme auparavant, par une tubulure 20a d'entree debouchant dans 

30 I'espace libre menage a la proximite des plaques C. Notons que la circulation 

d'un fluide caloporteur peut etre organisee dans une direction perpendiculaire (ou 
presque) a la direction de circulation des fluides 14 et 15. Cela nous donne 
I'opportunite de placer les collecteurs et les repartiteurs d'entree, ainsi que les 
collecteurs et les repartiteurs de sortie du fluide caloporteur 18, sur les deux 

35 faces laterales vis-a-vis de I'empilement des plaques. Cet arrangement laisse 
done plus de place pour installer les valves, vannes, repartiteurs et toutes autres 
tuyauteries pour la serie de plaques R ainsi que pour la serie de plaques C en 
alternance. 



De fagon similaire, comme cela est montre sur la Figure 6 a, b et c les 
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Les moyens de sortie du fluide 18 sont formes par une tubulure 20b de 
sortie debouchant dans I'espace libre menag§ a la proximite des plaques C. 
D'ailleurs, ces collecteurs et tubulures appeles "entree 41 et "sortie" du fluide 18 
peuvent etre situes des deux cotes des plaques C selon le choix de la direction 
5 de circulation du fluide caloporteur 18. De plus, les plaques C peuvent etre d'une 
autre construction, par exemple sans canaux individuels, avec des canaux en 
meandres, etc. Ainsi ces plaques C peuvent etre parfois demunies de collecteurs 
19a et 19b. Cependant, chaque plaque C doit garder ses tubulures individuelles 
20a et 20b connectees respectivement aux r6partiteurs 23a et 23b faisant partie 
10 du circuit d'echange de chaleur exterieur du fluide caloporteur 18. Ces tubulures 
individuelles pour chaque plaque C permettent un raccordement individuel du 
fluide 18 separement a chaque plaque caloporteuse C. Des vannes d'isolation (et 
eventuellement de regulation) 24a et 24b a chaque entree et chaque sortie de 
chaque plaque C sont associees respectivement aux tubulures 20a et 20b 
d'entrees et de sorties des collecteurs 19a et 19b. Elles sont implantees de telle 
sorte qu'elles permettent, si besoin est, d'isoler individuellement le circuit du 
fluide 18 pour chacune des plaques C. Les vannes 24a sont done inserees entre 
les tubulures 20a et le repartiteur 23a tandis que les vannes 24b sont inserees 
entre les tubulures 20b et le repartiteur 23b. 

Le reacteur FT a plaques empilees est compose d'un ensemble de 
plusieurs plaques reactives R et d'un ensemble de plusieurs plaques 
caloporteuses C. Le mode d'empilement des plaques et de raccordement des 
fluides est represents de maniere schematique sur la Figure 7. Ce raccordement 
peut etre "en parallele" ou "en serie" pour des plaques de meme nature. 
Cependant, le raccordement en parallele est preferable car il assure un meilleur 
controle (et surtout une meilleure stabilite) des temperatures dans toutes les 
plaques R. 



15 



20 



25 



30 Une seule entree est chargee de distribuer le fluide principal 14, par 

rintermediaire du repartiteur 21a, sur toutes ou une partie des plaques R. Une 
seule sortie du fluide des produits 1 5, provenant de la collecte des sorties du 
fluide 15 sur toutes ou une partie des plaques R, est egalement prefer6e. 

35 Un schema identique s'applique pour les plaques caloporteuses C et le 

raccordement du fluide caloporteur 18. Une seule entree est chargee de 
distribuer le fluide 18, par rintermediaire du repartiteur 23a, sur toutes ou une 
partie des plaques C. Une seule sortie du fluide 18, provenant d'une collecte des 
sorties du fluide 18 sur toutes ou une partie des plaques C, est 6galement 

40 preferee. 
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Comme presente sur la Figure 7, les repartiteurs d'entree 21a du fluide 
principal 14 sont relies par des conduits d'entree 25a a un ensemble constitue de 
valves ou vannes 22a d'entree, de tubulures 20a d'entree du fluide et de 
collecteurs 19a. Les repartiteurs de sortie 21b des produits 15 sont relies de 
5 fagon similaire par des conduits de sortie 25b a un ensemble constitue de vannes 
ou valves 22b de sortie, de tubulures 20b de sortie des produits et de collecteurs 
19b. It est important que ces conduits 25a et 25b, rigides ou souples (flexibles), 
soient raccordes de maniere a permettre un montage et demontage facile. En 
effet chaque plaque R appartenant a une serie doit etre amovible par rapport a 
10 cette s6rie, ceci pour pouvoir etre facilement remplacee par une plaque identique 
contenant un catalyseur frais au lieu d'un catalyseur use ou remplacee par une 
plaque correcte au lieu d'une plaque d6faillante presentant des fissures, des 
fuites de fluide, etc. 

15 Les plaques C sont connectees de la meme maniere que pour les plaques 

R. Ainsi les repartiteurs 23a d'entree du fluide caloporteur 1 8 sont relies par des 
conduits d'entree 26a a un ensemble constitue de vannes 24a d'entree, de 
tubulures 20a d'entree du fluide et de collecteurs 19a. Les repartiteurs 23b de 
sortie du fluide 18 sont relies par des conduits 26b de sortie a un ensemble 

20 constitue de vannes 24b de sortie, de tubulures 20b de sortie du fluide 18 et de 
collecteurs 19b. II est preferable que ces conduits 26a et 26b, rigides ou souples 
(flexibles), soient raccordes de maniere a permettre un montage facile des 
plaques C. Les plaques C appartenant a une serie ne sont pas imperativement 
amovibles par rapport a la serie de plaques R et C composant le reacteur FT. En 

25 principe, ces plaques C restent sur place, connectees des deux cotes aux 
repartiteurs 23a et 23b. C'est seulement lors du changement d'une plaque R 
qu'une certaine souplesse (flexibility) des conduits 26a et 26b est souhaitable 
pour desserrer un peu le sandwich compose des plaques R et C en alternance et 
permettre ainsi de remplacer la plaque R en question. 



L'assemblage de plaques reactives R et caloporteuses C formant ainsi un 
reacteur FT est realise par une alternance des plaques R et C pour former une 
structure de type sandwich, avec une entree du fluide reactif 14 reparti sur toutes 
les plaques R, chaque plaque R etant en contact thermique par les faces 7et 8 

35 avec deux autres plaques C de taille et forme similaires a I'interieur desquelles 
circule un fluide caloporteur 18, ceci pour precisement controler la temperature a 
I'interieur de la matiere catalytique solide 12 presente dans la plaque R. Les 
plaques sont done empilees en serie (structure sandwich), Tune a cote de I'autre, 
en alternance reguliere : une plaque C et une plaque R et ainsi de suite. Toutes 

40 les plaques R sont connectees en parallele a la meme source de gaz reactif 14 



30 
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(syngas). De meme, toutes les plaques C sont connectees en parallele au meme 
fluide caloporteur 18 circulant a travers un echangeur exterieur de chaleur 
permettant son rechauffement (phase initiaie du fonctionnement du reacteur FT : 
conditionnement (formatage, activation) du catalyseur, dernarrage de la plaque R 
5 contenant le catalyseur deja conditionne ailleurs, ou redemarrage du reacteur FT 
apres une periode d'un court arret) et ensuite son refroidissement (phase de 
production normale du reacteur). 

II est preferable que les surfaces externes des plaques a empiler aient une 
0 forme permettant d'assurer un tres bon contact thermique avec les plaques 

voisines. Ainsi, les surfaces externes des plaques sont generalement plates, bien 
que d'autres formes puissent aussi etre utilisees. Par exemple les surfaces 
externes des plaques peuvent etre rainurees pour encore augmenter la surface 
d'echange a condition que les plaques voisines soient rainurees de facon 
5 compatible pour assurer un contact parfait sur toute la surface d'echange 
thermique entre les deux types de plaques. 

Rappelons que les reactifs 14 et les produits 15 sont sous pression allant 
jusqu'a 5 MPa. ^installation (plaques R, tuyauterie, appareillage de precipitation 
des produits liquides, etc.) resiste a de telles pressions ; elle est encore munie de 
compresseurs, manometres, valves de regulation, vannes d'isolation, debitmetres 
et tout autre appareillage permettant de gerer ces reactifs et produits. 

La circulation du fluide caloporteur 18 est egalement sous le controle de 
pompes, manometres, valves de regulation, vannes d'isolation, debitmetres et 
tout autre appareillage permettant de gerer ce fluide. Cependant la pression dans 
le circuit du fluide caloporteur peut etre en principe inferieure a la pression dans 
le circuit impliquant les plaques R. 

La chaleur provenant de la reaction (1) suite a la conversion du fluide 14 
en produits 15 dans les plaques R est expediee vers le fluide 18 circulant dans 
les plaques C. La gestion optimisee des deux circuits 14/15 et18 assure un 
controle tres precis des temperatures, constantes dans toute la plaque reactive R 
ou ayant un gradient voulu. Tout le systeme assure le controle des temperatures 
avec une precision d'au moins ±1 °C, de preference ±0,5°C. 

La chaleur produite par I'unite FT sert, par exemple, a generer directement 
de la vapeur de moyenne pression (MP) dans le cas ou le fluide 18 serait I'eau ou 
la vapeur d'eau, ou a en generer indirectement quand I'eau ou la vapeur d'eau 
est utilisee dans un echangeur exterieur de chaleur. Une telle vapeur MP peut 
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entramer un turboalternateur produisant de I'electricite qui peut participer a 
rapprovisionnement electrique du complexe GTL. Cette chaleur peut egalement 
etre utilisee pour prechauffer les reactifs de production du gaz de synthese selon 
les brevets franpais 2758317, 2768424 et 2786409. 



L'assemblage de notre reacteur FT n'est done pas definitif. Les Figures 8a, 
8b et 8c montrent schematiquement quelques details sur le montage des 
plaques. D'apres Tune des caracteristiques de I'invention, les plaques R et C sont 
empilees Tune sur I'autre par les faces laterales 7 et 8 de fa9on a ce que dans les 

10 plaques reactives R les axes des tubes 9 ou la direction longitudinale des canaux 
9 ayant une forme non tubulaire soient substantiellement verticaux ou legerement 
inclines. Ainsi nous obtenons une pile de plaques dans laquelle chaque plaque R 
du reacteur de conversion FT est prise en sandwich entre deux plaques C. 
Inversement, chaque plaque C du reacteur est prise en sandwich entre deux 

15 plaques R, sauf la premiere et la derniere plaque d'une serie qui serait 
preferentiellement une plaque de type C. 

Cet empilement de plaques rectangulaires ou d'une autre forme (par 
exemple ondulee) presente done une forme d'allure parallelepipedique. 

20 L'empilement de dizaines ou meme de quelques centaines de couples R+C face 
a face dans une serie donne en effet une forme d'une longueur jusqu'a quelques 
dizaine de metres (somme de toutes les epaisseurs 6 de plaques), d'une hauteur 
depassant 3 peine la longueur 2 de plaques et d'une largeur depassant a peine la 
largeur 5 d'une seule plaque elementaire ou un multiple de cette largeur 5 pour 

25 une plaque module montree sur la Figure 3. 

Nous avons deja evoque que les plaques reactives R sont detachables. En 
plus elles sont aisement maniables car elles presentent une rigidite intrinseque 
suffisante, et une taille adequate pour etre facilement demontees ou montees, 

30 aussi bien vides qu'avec leurs canaux 9 remplis d'un catalyseur desactive ou bien 
pleinement actif 12. Aux avantages deja 6num6r6s, ajoutons ceux de la facilite de 
transport (autrement tres difficile pour les gros reacteurs classiques 
multitubulaires). Ainsi, les plaques R sont faciles a changer en fin de vie du 
catalyseur (nous changeons alors les plaques entieres avec le catalyseur deja 

35 actif a Tinterieur, une sorte "d'echange standard"). Ajoutons aussi qu'elles sont 
economiques a fabriquer, par exemple par extrusion. 

Jusqu'a present, pour la synthese FT des hydrocarbures, on utilise des 
reacteurs catalytiques formes par une enceinte etanche a Hnterieur de laquelle 
40 sont disposes des tubes remplis de catalyseur. Pour eviter cette enceinte lourde, 
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encombrante et chere, nous presentons un reacteur FT a plaques empilees sans 
enceinte etanche, dispose librement dans I'atmosphere arnbiante. A cause des 
epaisseurs tout juste suffisantes des plaques R et C ainsi que d'une possible 
expansion lors d'une montee en temperature et en pression d'un sandwich 
5 compose de plaques C et R en alternance, les deux sortes de plaques etant 
initialement froides et sous pressions reduites par rapport aux pressions de 
travail sous regime de la synthese FT, nous observons des forces d'expansion 
entre les plaques. Une plaque R (ou C) exerce une force sur les deux plaques C 
.(ou R) voisines mais celles-ci exercent une force d'equilibre exactement opposee 

10 en signe et egale en valeur sur la plaque du centre, et ainsi de suite de plaque en 
plaque ... En consequence, seules deux forces sont a contrebalancer, celles 
exercees a partir des faces laterales (surfaces les plus grandes) 7 ou 8 des 
plaques (C de preference) situees aux deux extremites du sandwich ! Les 
plaques R et les plaques C empilees en alternance sont done serrees fortement 

15 entre elles pour former un corps unitaire d'un seul tenant comme ceci est montre 
a titre d'exemple sur les Figures 8 a, 8b et 8c. 

Les moyens mecaniques de serrage des plaques sont places a I'exterieur 
des plaques. Les deux plaques d'extremites, de preference de type C, sont alors 

20 en contact avec des plaques "fortes" 27 (appelees F) reliees entre elles par 

plusieurs vis 28 de serrage englobant tout le sandwich. Les vis peuvent d'ailleurs 
etre partiellement remplacees par des segments de cables 29. Bien evidemment, 
la qualite de ces plaques F ainsi que le nombre et les qualites mecaniques de 
ces vis et cables sont largement suffisants pour supporter les deux forces non 

25 equilibrees mentionnees au paragraphe precedent. En plus, certaines vis sont 
munies de capteurs de forces 30 pour controler, manuellernent ou 
automatiquement, les contraintes mecaniques necessaires a la bonne tenue de 
tout Tempilement des plaques. Pour un alignement correct des plaques, nous 
plapons un cadre de fond 31 monte au-dessous de I'empilement. Cette structure 

30 supporte tout le poids du reacteur FT. Ce cadre peut eventueilement supporter 
en plus un autre reacteur FT se trouvant au-dessus, en cas d'une limitation de la 
place libre au sol. Cela pourrait etre le cas de barques ou bateaux abritaht une 
installation GTL off shore. 

35 Des plaques empilees les unes a cote des autres ne necessitent done 

aucun carter. Ainsi, le reacteur en sandwich n'a plus besoin d'etre place a 
Pinterieur d'une enceinte pressurisee (cylindre, abri manteau, coquille, etc.), 
comme e'est le cas dans d'autres constructions ou propositions industrielles. 
Notre reacteur parallelepipedique nouveau, initialement prevu pour les synthases 

40 Fischer-Tropsch, sans enveloppe exterieure resistant a la pression, peut etre 
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egalement utilise dans tout autre processus de synthese catalytique 
exothermique en phase gazeuse et sous hautes pressions. La seule enveloppe 
que nous preconisons est celle qui recouvre tout le sandwich comme un 
revetement exterieur du type laine de verre ou laine minerale pour eviter des 
5 pertes non-controlees de chaleur de la synthese. En effet, dans une installation 
integree GTL cette chaleur peut servir, comme nous Pavons deja indique, a 
prechauffer les reactifs, a produire de Tenergie electrique, etc. 

Nous avons deja souligne a de multiples reprises que les plaques reactives 
10 R de notre reacteur FT sont detachables. Revenons a ce point pour evoquer ci- 
dessous plusieurs des raisons d'un tel agencement. 

Les plaques R, qui constituent Telement le plus important du nouveau 
reacteur FT, sont censees pouvoir etre deplacees ou transportees, meme en 

15 dehors du site GTL. Elles arrivent sur ce site deja remplies par le catalyseur 

prealablement reduit et parfois meme par le catalyseur deja correctement active 
et pret a reprendre la production normale d'hydrocarbures. De telles plaques R 
permettent done de construire immediatement un nouveau reacteur FT, ou bien 
de remplacer les "vieilles" plaques R qui ne sont plus assez productives pour 

20 diverses raisons (vieillissement du catalyseur, accident, autre produit souhaite, 



Considerons les deux situations suivantes sur le site de production avec de 
telles plaques R pretes a utiliser : (a) la fabrication de plaques neuves ou (b) la 

25 regeneration de plaques contenant un "vieux" catalyseur. 

a) Les plaques R livrees toutes neuves sur le site de fabrication du 
catalyseur presentent des canaux vides. Sous controle du fabricant du 
catalyseur, les canaux (assez etroits et relativement longs pour les raisons deja 
expliquees) sont remplis, sans aucun gaz de protection, avec des grains (1 a 

30 3 mm) de catalyseur "cru" (precurseur dans sa forme deja calcinee). Apres avoir 
soigneusement ferme ces plaques contenant le catalyseur cru (par exemple les 
tubulures 20a et 20b bouchonnees), les plaques R sont mises sous pression 
jusqu'a depasser la pression de leur travail final et sont ainsi controlees, une par 
une, au point de vue de Tetancheite et de la resistance a la pression elevee de 

35 leur futur travail. Cette operation se passe dans un montage special comportant 
deux plaques "fortes" F serrant aux deux extremites la (les) plaque(s) 
controlee(s). Rappelons, que pour des raisons d'economie et de meilieur transfert 
de chaleur, I'epaisseur de la plaque reactive R est tout juste suffisante pour 
supporter la pression operee pendant la synthese FT. 



etc.). 
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b) Les plaques R de recuperation, qui sont livrees sur le site de fabrication 
du catalyseur, contiennent dans la plupart des cas un "vieux" catalyseur charge 
par exernple de cobalt, metal assez cher. Ce catalyseur peut etre encore 
pyrophorique mais ia plaque qui le contient est munie d'une tubulure d'entree 20a 
et d'une tubulure de sortie 20b qui ont ete soigneusement bouchees pour 
securiser le transport de ('ensemble plaque + catalyseur du site GTL vers le site 
de fabrication ou de regeneration des plaques R. Le fabricant du catalyseur vide 
la plaque et recupere le vieux catalyseur pour en extraire tous les metaux 
interessants (par exernple Co, Mo, Rh, Re, Ta, Zr, Ce, Th, U, terres rares) en 
rendant ainsi le support (par exernple argile, alumine, Ti0 2 ) inerte et totalement 
inoffensif pour un recyclage, une autre utilisation ou une mise en decharge 
definitive. De cette fafon, les plaques vides qui sont recuperees peuvent alors 
etre de nouveau remplies suivant le point a). 

Nous avons deja mentionne combien le remplissage des tubes d'un 
catalyseur fin, par exernple a base de cobalt, serait difficile a cause de son 
activite pyrophorique si on utilisait une procedure classique de reduction de ce 
catalyseur hors du reacteur FT final, suivie de son transport du reacteur de 
reduction vers le reacteur FT (parfois sur des milliers de kilometres) et de son 
transvasement d'un containeur de transport vers les tubes du reacteur FT sous 
atmosphere controlee (avec tous les soucis et dangers lies a I'operation) ... La 
livraison sur le site GTL du catalyseur M cru" depuis son site de fabrication eloigne 
ne resout que le probleme du transport de la matiere encore inerte. Mais le 
probleme de la reduction, forcement hors du reacteur classique FT qui n'est pas 
construit pour supporter de fortes contraintes thermiques, subsiste alors. Cela 
impose d'utiliser un autre reacteur specifique ... etc. Tous ces problemes et 
d'autres encore ont ete evoques en detail dans la partie introductive de la 
presente description. 

Nous procedons done a la reduction suivie du formatage du catalyseur a 
Tinterieur meme des plaques R en dehors de leur structure definitive (le 
sandwich). Les plaques R, qui contiennent les grains de catalyseur initialement 
sous une forme inactive (crue) et qui ont passe positivement le controle 
d'6tanch6it6 et de robustesse, sont mises dans un four ou mieux encore, sont 
inserees dans une structure sandwich entre des plaques chauffantes speciales 
dont dispose le site de fabrication du catalyseur. Ces dernieres ont des 
dimensions et des surfaces compatibles avec celles des plaques R. Les plaques 
chauffantes, de preference metalliques, contiennent un systeme de resistances 
electriques (spirales chauffantes, thermoplongeurs insures dans leurs canaux) ou 
tout autre systeme de chauffage controle. Sous fin controle, ces plaques 
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fournissent de la chaleur aux plaques R permettant ainsi une mise en 
temperature programmee. De preference, un tel sandwich "intermediate" est 
serre de I'exterieur par des moyens mecaniques de fagon a empecher que les 
plaques R ne se deferment (eventuellement) pendant une montee en 
temperature allant jusqu'a 400°C (ou meme plus) lors de I'operation de reduction 
du catalyseur. 

Les structures d'entree et de sortie (tubulures 20a et 20b) de chaque 
plaque R sont maintenant connectees, de fagon etanche, au systeme de 
circulation et de regeneration du reducteur (H 2 pour la piupart des cas, mais 
egalement CO ou un melange de ces deux reducteurs selon la technologie dont 
est proprietaire le fournisseur du catalyseur) et la reduction du catalyseur peut 
commencer sur le site de preparation du catalyseur sous le strict controle du 
personnel hautement specialise dans cette operation delicate, ^operation se 
deroule sous une pression beaucoup plus basse mais a une temperature plus 
elevee que celles du travail normal (productif) lors du regime de synthese FT 
(information specifique et souvent quasi confidentielle du fournisseur du 
catalyseur). Le choix de la technologie de production des plaques R (materiel, 
dimension, mode de fabrication, etc.) est bien evidemment compatible avec ce 
couple de parametres operationnels (pression "basse" + temperature "haute" et 
pression "haute" + temperature "basse") afin d'assurer la tenue correcte de 
chaque plaque, "faible" par principe meme. 

La reduction du precurseur de catalyseur initialement sous forme oxydee 
en une forme plus ou moins fortement reduite se passe done dans cet 
appareillage special, hors du reacteur FT, parfois a des milliers de kilometres du 

site GTI Elle a lieu preferentiellement sous controle du fournisseur du 

catalyseur, souvent dans son usine. Ce processus necessite la presence 
d'hydrogene plus ou moins concentre, sous une pression et un debit specifiques, 
par exemple a une temperature programmee de I'ordre de 400°C et pendant un 
temps ne depassant pas quelques heures pour les catalyseurs a base de cobalt. 
La reduction se passe sous un strict controle de I'etat d'avancement de la 
reaction (par exemple via une metrologie de la quantite de vapeur d'eau dans le 
produit gazeux). 

Une fois la reduction terminee, les plaques R sont ramenees a la 
temperature ambiante sous une atmosphere reductrice ou inerte (par exemple 
C0 2 ). Deux cas de figures se presentent : 

A) Les entrees et sorties des plaques (tubulures 20a et 20b) sont 
soigneusement bouchees. Les plaques sont alors pretes a etre stockees 
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tongtemps (comme une reserve) ou a etre transportees en toute securite vers un 
site GTL, sans emballage special de protection anti-incendie. Le materiau de la 
plaque suffit a assurer cette protection car une telle plaque avec son catalyseur 
(devenu pyrophorique) a deja fait la preuve de son etancheite sur le site de 
formation du catalyseur. L'atmosphere C0 2 ou un autre gaz inerte par rapport au 
catalyseur assure la iongue vie d'un tel catalyseur sous sa forme sur-reduite. 
Avant le depart des plaques R de I'usine, on peut facilement prelever un 
echantillon du catalyseur reduit pour Panalyser au laboratoire afin de pouvoir 
garantir la qualite de la marchandise. Or ces plaques reactives R ne subiront 
aucune autre intervention avant d'etre mises en reacteur-sandwich dans le site 
de production GTL. C'est seulement la-bas que les bouchons seront enleves et 
les plaques connectees Tune apres I'autre (toujours sous atmosphere inerte) au 
reacteur final FT ou a une installation de formatage du catalyseur sur-reduit. 

B) La deuxierne methode consiste a proceder au formatage immediat du 
catalyseur reduit sur ie site meme de la preparation du catalyseur et a n'expedier 
que les plaques R de nouveau soigneusement rebouchees et entierement pretes 
a etre utilisees dans le reacteur FT. Lorsqu'elles arriveront sur le site de montage 
final du reacteur FT, les plaques seront done deja remplies d'un catalyseur 
completement formate (actif, sous sa forme finale partiellement reduite) et pretes 
a etre utilisees. 

La mise a regime de pleine activite du catalyseur necessite un formatage 
progressif. Cette operation demande un temps relativement long (parfois 
quelques semaines) et un soin meticuleux ; elle doit suivre exactement les 
prescriptions du fournisseur du catalyseur. II s'agit, surtout pour les catalyseurs 
bas6s sur le cobalt, d'une Iongue accommodation qui consiste a mettre le 
catalyseur sur-reduit en contact avec un flux de syngaz initialement "pauvre" 
(CO + H 2 dilues dans un ga2 inerte) qui ensuite devient de plus en plus 
concentre, a une temperature tout d'abord reduite par rapport a celle du regime 
de travail et qui augmente ensuite petit a petit... Tout doit suivre tres precisement 
un scenario predetermine. Le formatage necessite done un site disposant d'un 
gaz de synthese a concentration controlee et debit variables, et d'un controle 
chromatographique assez frequent de la qualite du syngaz et des produits 
sortants (des informations importantes en sont tirees sur Taccommodation - 
formatage du catalyseur et sur sa future qualite). Un site de production GTL n'a 
pas souvent ces moyens (humains et materiels) ... et e'est alors au site de 
fabrication du catalyseur de s'en occuper pendant que le site de production GTL 
(souvent localise dans des endroits hostiles et/ou eloignes de la civilisation) 
mene son activite principale bien focalisee sur la production du syncrude ! 
L'operation delicate de formatage du catalyseur a I'interieur des plaques R, 
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operation menee chez le fabricant du catalyseur ou chez son agent habiiite, 
permet done d'eviter le risque que toute la charge de catalyseur ne soit pas 
suffisarnment bien formatee ou soit partiellement desactiv6e lors du transport du 
catalyseur et/ou de son chargement dans un reacteur classique. Dans ce dernier 
cas, il est quasi impossible de controler la qualite de formatage in situ, dans le 
gros reacteur multitubulaire, pour prevoir la longevite de la charge catalytique... 

Nos plaques reactives R, telles que presentees dans cette invention, 
peuvent alors etre preparees completement sur le site de fabrication du 
catalyseur. Ainsi le client (GTL) achete ses plaques R pretes a insurer dans son 
reacteur. Ajoutons ici qu'un catalyseur bien r6duit et formate (accommode) peut 
etre stabilise dans son etat d'activite optimale sous un gaz inerte ou reducteur et 
a la temperature ambiante. La plaque R ainsi preparee et bien scellee peut etre 
stockee ou transportee en toute s6curite pendant quelques semaines. Pendant 
ce temps le fabricant du catalyseur peut garantir pleinement la qualite maximale 
de la plaque R et de son contenu, ce qui est un argument de plus pour ia 
commercialisation de son catalyseur ... sans que les secrets de production, de 
reduction, de formatage - accommodation soient devoiles. 

Toute la construction et la mise en service du catalyseur permettent done 
de proposer a I'achat un objet emballe, pret a etre utilise, avec le renvoi de 
I'emballage apres utilisation de Tobjet pour une recharge standard. Toute usine 
GTL peut alors etre simplifiee, reduite en dimension, facilement transportable en 
pieces detachees d'un site a I'autre, et peut travailler en continu sans aucune 
perte de productivity, avec un personnel et des services reduits, done meme 
dans des endroits arides, 6loignes, non civilises. Une usine presque 
automatique... 

Resumons done les avantages deja decrits du nouveau reacteur a plaques 
empires, de sa preparation et de son mode d'emploi, puis ajoutons a cela 
quelques atouts supplementaires ; 

• le reacteur est compact de par sa conception 

• ayant une forme parallelepipedique, il permet une utilisation optimale de 
Tespace ; on peut mettre en ceuvre un tres long sandwich, poser facilement 
des sandwiches cote a cote, Tun sur I'autre, etc. 
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grace au nouveau design on peut creer des unites modulaires de 
production, par exemple creer des unites efficaces d'une petite productivity 
pour des sources limitees en capacite de matiere premiere a convertir . 

il est possible de deplacer facilement un tel reacteur d'un site a I'autre sans 
grues, camions speciaux, etc. 

le reacteur est particulierement adapte aux nouveaux catalyseurs 
granulaires fins 

il offre un meilleur coefficient d'echange de chaleur entre les fluides 
il presente un faible cout de construction 

il presente une masse environ 2 a 4 fois inferieure aux reacteurs tubulaires 
classiques 

il presente une reduction sensible des pertes de charge 

il ne necessite pas une enceinte etanche ce qui facilite sa construction, sa 
gestion et les services autour du reacteur ; cela permet d'acceder librement 
a la structure du sandwich pour connecter ou deconnecter certaines 
plaques en cas de besoin, pour les remplacer, ou pour toute autre operation 
sur le reacteur (rappelons qu'autrement, pour un reacteur classique, les 
moyens d'entree des reactifs dans les tubes et de sortie des produits sont 
constitues d*une multitude de petites ouvertures soudees, a Tinterieur d'un 
grand cylindre pressurise, sans aucune possibility de controler ces entrees 
ni individuellement ni meme par paquets) 

il peut etre place a ciel ouvert 

il est possible de concevoir des reacteurs dont les deux elements 
constitutifs de chaque plaque sont identiques, ce qui permet une 
standardisation 

I'etancheite du reacteur peut etre verifiee et re-verifiee plusieurs fois au 
cours de sa "vie 1 ', plaque par plaque ; une eventuelle fuite peut etre 
facilement detectee (par un acces de I'exterieur) et contrecarree par le 
simple echange d f une seule plaque tandis que la plaque d6fectueuse est 
renvoyee pour reparation ... ou pour une refonte avec recuperation du 
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metal de sa construction (par exemple I'aluminium) ... afin d'en refaire une 
plaque neuve ... 

il est desormais possible de M d6porter" les operations delicates de reduction 
et/ou de formatage du catalyseur sur un site hautement specialise ; notre 
nouveau procede de reduction et de formatage final evite ainsi presque 
toutes les difficultes liees au remplissage de tubes par des granules de 
catalyseur reduit et necessitant une atmosphere controlee (rappelons 
qu'une fois reduit, le catalyseur devient pyrophorique, difficile 3 transporter, 
a stocker, a manipuler, et que le transport d'une telle matiere incendiaire 
entre le site de sa production et un complexe industriel GTL eioigne 
demande done des precautions importantes) 

des petites vannes de security ou d*anti-retour peuvent etre installees a 
chaque entr6e et sortie de chaque plaque reactive pour isoler 
(manuellement ou automatiquement) toute plaque R d6faillante ou en train 
d'etre echang6e avec une autre plaque reactive de remplacement ; en cas 
de fuite ou d'eclatement d'une plaque, la quantite de matiere qui 
s'echapperait pendant Taccident serait done tres faible car iimitee au volume 
d f une seule plaque R ; ainsi le risque d'incendie ou d'empoisonnement par 
CO est considerablement reduit. 
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REVENDICATIONS 

1 . Reacteur modulaire a plaques empilees, fortement serrees en 
sandwich compact pour realiser un precede exothermique tel que la synthese 

5 catalytique Fischer-Tropsch (FT) des hydrocarbures liquides par hydrogenation 
selective du monoxyde de carbone (CO) par I'hydrogene (hb), le melange de ces 
deux gaz etant appele "gaz de synthese" ou "syngaz", en presence de grains fins 
d'un catalyseur, caracterise en ce que les elements principaux du reacteur et leur 
assemblage comporte les elements suivants : 

10 - des plaques (R) contenant le catalyseur et au sein desquelles se deroule 
la reaction de synthese, plaques appelees "plaques reactives" ou "plaques R" ; 

d'autres plaques (C) appelees "plaques caloporteuses" ou "plaques C" qui 
ont pour fonction principale d'evacuer I'energie thermique produite par la 
synthese catalytique, sachant que ces plaques C peuvent egalement fournir de la 

15 chaleur aux plaques R tors de I'etape de demarrage de la synthese ; 

des moyens mecaniques d'assemblage et de serrage des plaques R et C 
en alternance, ces moyens etant places a I'exterieur des plaques R et C, les deux 
plaques d'extremites, de preference de type C, etant alors en contact avec des 
"plaques fortes" ou "plaques F" (27), ces dernieres etant reliees entre elles par 

20 plusieurs vis (28) de serrage englobant tout le sandwich ; 

des moyens assurant la mise en circulation controlee (en composition, 
debit, temperature et pression) d'un fluide (14) reactif (comme le gaz de 
synthese), d'un fluide (15) contenant des produits (comme ceux issus de la 
synthese FT), d'un fluide caloporteur (18) de refroidissement ou d'echauffement 

25 initial du reacteur ainsi que des moyens de support mecanique et de revetement 
exterieur du reacteur. 

2. Reacteur selon la revendication 1 caracterise en ce que chaque plaque 
reactive R (R) 

30 - est planaire, parallelepipedique, annulaire ou cylindrique ; 

a une longueur (2) delimitee par les extremites d'entree (3) et de sortie (4), 
cette longueur ne depassant pas 3 metres ; 

est delimitee par les bords suivants : (2) comme longueur, (5) comme 
largeur et (6) comme epaisseur, ces trois dimensions etant generalement planes 
35 et paralleles entre elles et delimitees encore par les deux faces laterales (7) et (8) 
generalement planes et paralleles entre elles ; 

est constitute d'un corps (1) contenant des canaux (9) d'une forme 
allongee de section circulaire, rectangulaire ou d'une autre geometrie, cette 
section etant equivalente a la section d'un tube de diametre ne depassant pas 
40 16 mm, les canaux etant separes entre eux par des cloisons (10a), chacun des 
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canaux debouchant a chacune des deux extremites (3) et (4) par des orifices 
d'entree (11a) et de sortie (11b) ; 

est pourvue de canaux (9) qui sont separes du cote des faces (7) et (8) par 
des cloisons faciales (10b) d'une epaisseur r6duite pour rapprocher le centre de 
5 chaque canal des faces (7) et (8) d'echange de chaieur afin d' exporter 
efficacement la chaieur produite dans les canaux et ainsi eviter un 
surchauffement du catalyseur actif remplissant ces canaux ; 

contient des particules (12) d'un catalyseur actif ou d'un precurseur du 
catalyseur, d'une taille maximum de 3 mm, qui remplissent la quasi-totalite de la 
10 longueur (2) de chaque canal (9), le lit des particules reposant sur une grille de 
sortie ( 13b) fixee dans chaque canal (9) ; 

est pourvue d'une grille (13a) au sommet de chaque canal (9) pour eviter 
que les particules (12) ne s'ecoulent accidentellement par rorifice d'entree (11a) 
lors de I'assemblage du reacteur a plaques ou de toute autre manipulation ou 
15 transport de la plaque deja remplie du catalyseur actif, de son precurseur cru ou 
encore de son precurseur sur-reduit ; 

est pourvue d'une grille (13b) a la base de chaque canal (9) pour eviter 
que les particules ne s'ecoulent par I'orifice (11b), les grilles (13b) ayant des 
mailles suffisamment fines pour maintenir ces particules (12) tout en permettant 
20 la circulation des produits sortants (15) et du fluide non converti (14) ; 

a une epaisseur (6), des epaisseurs de cloisons (10a) et (10b) et certaines 
proprietes mecaniques qui sont volontairement fixees a des valeurs tout juste 
suffisantes pour monter, a la temperature de la synthese catalytique, jusqu'a 
5 MPa de pression dans les canaux, sachant que sans un assemblage en 
25 sandwich serre, la plaque ne tiendrait pas individuellement a une telle pression 
maximale des fluides (14) et (15) du procede ; 

comporte au sein de son corps (1) les orifices d'entree (11a) du gaz reactif 
(14) et les orifices de sorties (11b) des produits (15) liquides, vapeurs et gaz ainsi 
que du fluide (14) non converti ; 
30 - est pourvue de plusieurs canaux (9) contenant chacun les particules (12), 
ces canaux etant montes en parallele et formant ainsi une composante du circuit 
des fluides (14) et (15), cette composante etant en communication avec d'autres 
moyens d'admission et d'evacuation de ces fluides ; 

a un corps (1) metallique ou constitue de toute autre matiere ayant une 
35 conductivity thermique tfau moins un ordre de grandeur plus haut que la 

conductivity thermique du catalyseur actif (12) situe dans les canaux (9) de la 
plaque pendant le fonctionnement du reacteur ; 

a un corps (1) substantiellement inerte chimiquement au contact avec les 
particules (12), le gaz reactif (14) et les produits de synthese (15) tels que la 
40 vapeur d'eau et des hydrocarbures ; 
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est construite en materiaux qui peuvent resister jusqu'a 500°C ; 

peut se presenter comme une plaque module (16) plus grosse resultant de 
('assemblage de corps de plaques R elementaires (1), chacune d'une largeur (5) 
limitee, ceci pour obtenir une plaque module plus large et constitute d'un nombre 
5 de plaques R elementaires pouvant etre compris entre 2 et 20, sachant que 
I'assemblage des plaques R elementaires est fait par rapprochement, soudage, 
collage, rivetage, emboiternent, etc. suivant les bords (17) constitues de la 
surface limitee par la longueur(2) et I'epaisseur (6), sachant egalement que la 
plaque ainsi assemblee se presente comme une plaque R plus large. 

10 

3. Reacteur selon la revendication 1 caracterise en ce que chaque plaque 
caloporteuse C (C) 

evacue I'energie produite par la reaction exothermique se deroulant dans 
les plaques R voisines et permet ainsi de maintenir une temperature constante a 
15 1 °C pres dans les canaux (9) des plaques R voisines ; 

assure egalement le demarrage du reacteur catalytique et/ou le formatage 
(conditionnement, activation) des particules (12) contenues dans les plaques R 
voisines et/ou le maintien du reacteur a une temperature constante lors d'un 
court arret du reacteur et/ou de son redemarrage, sachant que dans tous ces cas 
20 la plaque C constitue ('element qui apporte de I'energie thermique aux plaques R 
voisines ; 

presente un corps (1), une longueur (2) deiimitee par une extremite 
d'entree (3) et de sortie (4), ces deux extremites etant generalement planes et 
paralleles entre elles, les bords : (2), (5) et (6) etant generalement plans, les deux 

25 surfaces opposees etant generalement paralleles entre elles, les deux faces 
laterales (7) et (8) etant aussi generalement planes et paralleles entre elles, 
sachant que I'interieur du corps (1) abrite des canaux (9) de section circulate, 
rectangulaire ou autre, de forme allongee, eventuellement en meandres, les 
canaux etant separes entre eux par des cloisons inter canaux (10a), les canaux 

30 etant egalement separes du cote des faces laterales (7) et (8) par des cloisons 
faciales (10b), chacun des canaux (9) debouchant a chacune des deux 
extremites (3) et (4) par des orifices d'entree (11a) et de sortie (11b), les canaux 
contenant des chicanes (9b) creant des turbulences dans les canaux dans 
lesquels circule un fluide caloporteur (18) entrant dans chaque canal (9) par un 

35 orifice (11a) pour en sortir par I'orifice (11b), une serie de plusieurs canaux (9) 
etant ainsi incluse dans un circuit de parcours du fluide caloporteur (18) 
communiquant avec des moyens (pompes, reservoirs, echangeurs, etc.) 
d'admission et d'evacuation de ce fluide (18) ; 

a un tel diametre de tubes ou une telle dimension de canaux (9) d'une 

40 autre forme et des cloisons faciales (10b) d'une epaisseur tenement limitee que 
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I'epaisseur (6) de la plaque devient egalement limitee et que les proprietes 
mecaniques de chaque plaque C sont volontairement tout juste suffisantes pour 
atteindre, a la temperature de la synthese catalytique, la pression necessaire 
pour faire circuler un fluide caloporteur (18) dans les canaux (9) en assurant ainsi 
5 sa fonction de bon echangeur de chaleur, mais tout en sachant que cette bonne 
tenue en pression de la plaque C n'est assuree que lorsqu'elle est assemblee en 
sandwich serre avec d'autres plaques et que sans un tel assemblage en 
sandwich serre la plaque C, volontairement affaiblie, ne tiendrait individuellement 
pas a la pression exercee alors que la temperature du fluide caloporteur (18) peut 

1 0 monter jusqu'a 380°C; 

a un corps (1) qui est fait d'une matiere conductrice de chaleur, telle qu'un 
metal ou une matiere composite, le materiau utilise etant inerte chimiquement par 
rapport au fluide caloporteur (18) utilise, qui peut etre par exemple de I'eau, de la 
vapeur d'eau, des sels fondus ou des huiles ; 

15 - renferme le fluide caloporteur (18) qui entre par les orifices (1 1a) 
amenages sur I'extremite d'entree (3) de chaque plaque et circule dans 
('ensemble des canaux (9) en occupant tout leur volume de maniere a ce que ces 
canaux soient completement remplis (et tenus remplis), puis il ressort par la zone 
de sortie (4) et les orifices (11b). 

20 

4. Reacteur selon la revendication 1 caracterise en ce que les plaques R 
et C sont assemblies par serrage en alternance et en ce que : 

aux deux extremites d'un empilement de plaques R et C sont placees une 
plaque de type C suivie d'une plaque forte F (27) ; 
25 - les deux plaques F d'extremite sont fortement liees entre elles par 

plusieurs vis (28) de serrage englobant tout le sandwich compose de plaques R 
et C en alternance, ces vis pouvant etre partiellement remplacees par des 
segments de cables (29), ce fort serrage de toutes les plaques entre elles 
permettant de former un corps unitaire d'un seul tenant, sachant qu'en plus ces 
30 vis ou cables sont munis de capteurs de forces (30) pour controler, manuellement 
ou automatiquement, les contraintes mecaniques necessaires a la bonne tenue 
de tout Tempilement des plaques ; 

chaque plaque R appartenant a I'empilement en sandwich est amovible 
par rapport a cet empilement, ceci pour pouvoir etre facilement remplacee par 
35 une autre plaque identique ou similaire apres un desserrage du sandwich, par 
consequent les conduits (25a) et (25b) t rigides ou souples (flexibles), qui 
connectent cette plaque au systeme de circulation des fluides (14) et (15) sont 
agences et raccordes de maniere a permettre un montage et demontage facile 
de la plaque R en question et de ce fait tout assemblage de plaques devient non- 
40 definitif ; 
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les conduits (26a) et (26b), rigides ou souples (flexibles), raccordes a 
chaque plaque C du sandwich sont agences et raccordes de maniere a permettre 
le desserrage de I'empilement des plaques R et C afin de pouvoir extra ire une 
plaque quelconque R du sandwich et la remplacer par une autre plaque R ; 

une multitude de plaques R et une multitude de plaques C forment un seul 
reacteur catalytique a plaques multiples R et C en alternance pour former une 
structure de type sandwich serre avec une entree du fluide reactif (14) repartie 
sur toutes les plaques R, chaque plaque R etant en contact thermique par ses 
faces {7) et (8) avec deux autres plaques C voisines de taille et forme similaires, 
sachant qu'a I'interieur de chaque plaque C circule un fluide caloporteur (18) pour 
controler precisement la temperature a I'interieur des particules (12) presentes 
dans chaque plaque R ; 

les plaques R et C sont empilees en serie (structure sandwich), Tune a 
cote de I'autre, en alternance reguliere : une plaque C et une plaque R et ainsi de 
suite, ce qui donne en resultat un reacteur a fluide reactif et a fluide caloporteur, 
les deux fluides etant separes par deux couches formees par les cloisons faciales 
(10b) appartenant chacune aux plaques R ou C serrees Tune contre I'autre, 
chacune des plaques etant compatible separement au fluide en contact et 
chacune d'elles ayant son epaisseur limitee au minimum ; 

les surfaces externes (7) et (8) des plaques R et C empilees sont concues 
de facon a assurer un tres bon contact thermique avec les plaques voisines, par 
exemple ces surfaces sont plates ou rainurees de facon compatible les unes 
avec les autres, ceci pour assurer un bon contact sur toute la surface d'echange 
thermique entre ces deux types de plaques ; 

les plaques R et C sont empilees les unes apres les autres par les faces 
laterales (7) et (8) de facon a ce que dans les plaques reactives R les axes des 
tubes (9) ou la direction longitudinale des canaux (9) ayant une forme non 
tubulaire soient substantiellement verticaux, ou legerement inclines par rapport a 
la pesanteur a condition que Tangle entre I'axe du canal (9) et la direction de la 
pesanteur ne depasse pas 1 radian ; 

les plaques C sont positionnees dans le sandwich de facon a ce que les 
canaux (9) de ces plaques soient en position horizontale ou inclinee de moins de 
1 radian par rapport a cette position horizontale ; 

I'empilement de quelques dizaines a quelques centaines de couples de 
plaques R et C se presente comme un bloc de forme generate 
parallelepipedique, d'une longueur jusqu'a quelques dizaines de metres, d'une 
hauteur depassant a peine la longueur (2) des plaques R et/ou C et d'une largeur 
depassant a peine la largeur (5) d'une seule plaque elementaire R ou d'un 
multiple de cette largeur (5) pour une plaque module (16) composee de plusieurs 
plaques R ; 
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ce sandwich de plaques empilees ne necessite aucun carter, aucune autre 
enceinte etanche ou pressurisee et de ce fait peut etre dispose librement a ciel 
ouvert ce qui facilite la construction, la gestion et les services autour du reacteur 
grace a I'acces libre a la structure du sandwich pour connecter ou deconnecter 
5 certaines plaques en cas de besoin, pour les remplacer ou pour toute autre 
operation sur le reacteur ; 

I'empilement en sandwich repose sur un cadre de fond (31) pour un 
alignement correct des plaques, ce cadre etant monte au-dessous de 
rempilement et supportant tout le poids du reacteur, le cadre pouvant egalement 
10 supporter, en plus, un autre reacteur catalytique superpose, sachant que ce 

cadre de fond peut etre soit place sur la terre ferme soit installe sur des barques 
ou bateaux off shore du fait que toute cette structure du reacteur permet une 
utilisation optimale de I'espace et que la masse du reacteur est de 2 a 4 fois 
inferieure a la masse d'un reacteur tubulaire classique ; 
15 le reacteur en sandwich se trouve sous un revetement exterieur couvrant 

tout Tempilement des plaques, ce revetement pouvant etre, par exemple, du type 
laine de verre ou laine minerale, ceci pour eviter des pertes de chaleur de la 
synthese exothermique. 

20 5. Reacteur selon Tune quelconque des revendications precedentes 

caracterise en ce que le fluide entrant (14) reactif et le fluide sortant (15) de 

produits sont mis en circulation controlee et en ce que : 

le fluide reactif (14) entre du cote de la zone (extremite) d'entree (3) de 

chaque plaque reactive R par I'orifice d'entree (11a) communiquant avec le canal 
25 (9) t passe par une grille d'entree (13a), par le lit des particules (12), par la grille 

de sortie (13b) pour quitter le meme canal (9) par I'orifice (11b) de sortie comme 

un fluide (15) contenant des produits de la reaction catalytique ; 

le circuit des fluides (14) et (15) dans les plaques R contient une zone 

d'entree (3) a laquelle sont associes des conduits d'entree (3a), debouchant sur 
30 les orifices d'entree (11a) et une zone (extremite) de sortie (4) avec ses conduits 

de sortie (4a) debouchant sur les orifices de sortie (11b) ; 

ces deux zones et orifices d'entree et de sortie constituent egalement les 

moyens de remplissage des particules (12) et de dechargement du catalyseur 

(12) apres son usure, vieillissement, empoisonnement ou toute autre perte 
35 d'activite causee par un autre evenement, sachant que les conduits (3a) et (4a) 

ainsi que les orifices (11a) et (11b) sont formes directement dans le corps (1) de 

chaque plaque R ; 

le fluide reactif (14) qui entre dans chaque plaque R du cote de la zone 

d'entree (3) par les orifices d'entree (11a), traverse les conduits d'entree (3a) et 
40 les grilles (13a) pour entrer dans les canaux (9) remplis des particules (12) et sort 
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des canaux (9j, apres une conversion totale ou partielle, par une grille (13b), par 
les conduits de sortie (4a) et enfin par les orifices de sortie (11b) , 

chaque plaque R est munie d'un collecteur d'entree (19a) du fluide (14) 
relie a une tubulure (20a) d'entree ainsi qu'un collecteur (19b) de sortie relie a 
5 une tubulure (20b) de sortie du fluide (15), ces collecteurs se presentant comme 
des boites collectrices s'etendant sensiblement sur toute la largeur (5) de la 
plaque R, sachant que la tubulure (20a) et le collecteur (19a) constituent un 
systeme de raccordement des plaques R avec le circuit de production et de 
conditionnement du fluide reactif (14) tandis que la tubulure (20b) et le collecteur 
10 (19b) constituent un systeme de raccordement des plaques R avec le circuit de 
recuperation et de conditionnement des produits (15) de synthese catalytique, 
sachant egalement que les collecteurs d'entree (19a) et de sortie (19b) relient 
ainsi les multiples canaux (9) paralleles a I'interieur d'une meme plaque R, 
sachant encore que ces canaux sont connectes d'une facon etanche a ces 
15 collecteurs (19a) et (19b) communs par une liaison de type brasure, soudure, 
collage, vissage ou toute autre facon resistant aux contraintes chimiques, de 
temperature et de pression pouvant etre appliquees, ce qui permet a chaque 
canal de la plaque R de communiquer, par I'intermediaire de ces collecteurs, 
avec le reste du circuit du fluide reactif (14) ou des produits (15), sachant enfin 
20 que ces collecteurs et tubulures individuels permettent le raccordement individuel 
des fluides qui entrent et qui sortent des plaques reactives R pour ainsi obtenir un 
moyen de gestion individuelle des fluides (14) et (15) pour chaque plaque R ; 

chaque plaque R est connectee a au moins un repartiteur (21a) d'entree 
du fluide reactif (1 4) entrant situe a I'entree de la plaque, ce repartiteur etant 
25 connecte a une tubulure (20a) d'entree debouchant dans I'espace libre menage 
au-dessus de la plaque et qui le relie avec le collecteur (19a) monte sur une face 
superieure de la plaque et communiquant avec les zones d'entree des canaux 
(9); 

chaque plaque R est connectee a au moins un repartiteur (21b) de sortie 
30 du fluide (15) sortant situe a la sortie de la plaque, ce repartiteur etant connecte a 
une tubulure (206; de sortie debouchant dans I'espace libre menage au-dessous 
de la plaque et qui le relie avec le collecteur (19b) monte sur une face inferieure 
de la plaque et communiquant avec les zones de sortie des canaux (9) ; 

plusieurs plaques R identiques et correctement remplies des memes 
35 particules (12) sont connectees en parallele aux memes repartiteurs (21a) et 
(21b) faisant ainsi que toutes ces plaques sont connectees a la meme source de 
fluide reactif (14) ; 

des valves d'isolation et de regulation (22a) munies d'un clapet 
automatique detectant et/ou indiquant (par un signal visuel, electrique ou autre) 
40 un debit excessif du gaz (14) entrant, ainsi que des vannes d'isolation (22b), sont 
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connectees respectivement a chaque entree et chaque sortie de chaque plaque 
R, ces valves et vannes etant inserees respectivement entre les tubulures (20a) 
et (20b) d'entree et de sortie d'un cote et les repartiteurs (21a) et (21b) de I'autre 
cote, en permettant ainsi d'isoler individuellement le circuit des fluides (14) et (15) 
pour chacune des plaques R ; 

des vannes de securites et/ou d'anti-retour sont installees a chaque entree 
et sortie de chaque plaque R, ceci pour isoler (manuellement ou 
automatiquement) toute plaque R defaillante ou en train d'etre changee par une 
autre plaque de remplacement, et pour limiter tout risque d'incendie ou 
d'empoisonnement en cas d'eclatement d'une plaque, la quantite de matiere qui 
s'echapperait pendant ('accident etant ainsi limitee par le volume de fluide 
contenu dans une seule plaque R. 

6. Reacteur selon Tune quelconque des revendications 1 , 3 et 4 
caracterise en ce que le fluide caloporteur (18) est mis en circulation controlee et 
en ce que : 

les plaques caloporteuses C sont munies de collecteurs d'entree (19a) du 
fluide caloporteur relies aux tubulures (20a) d'entree du fluide ainsi que de 
collecteurs de sortie (19b) relies a des tubulures de sortie (20b) du meme fluide, 
ces tubulures et collecteurs constituant un systeme de raccordement des circuits 
de rechauffement ou de refroidissement du meme fluide caloporteur avec chaque 
plaque C, sachant que ces collecteurs sont mecaniquement li£s aux deux 
extremites (3) et (4) des plaques d'une fapon etanche par une liaison de type 
brasure, soudure, collage, vissage ou toute autre fa?on resistant aux contraintes 
chimiques, de temperature et de pression ; 

les collecteurs (19a) situes a I'entree de chaque plaque C sont connectes 
a au moins un repartiteur (23a) d'entree du fluide caloporteur (18) entrant, tandis 
que les collecteurs (19b) a la sortie de chaque plaque C sont connectes a au 
moins un repartiteur (23b) de sortie du meme fluide (18), sachant que ces 
collecteurs et repartiteurs font partie du circuit d'echange de chaleur exterieur du 
fluide caloporteur (18) et sachant encore que les tubulures individuelles pour 
chaque plaque C permettent un raccordement individuel du fluide (18) 
separ§ment a chaque plaque caloporteuse C ; 

la circulation d'un fluide caloporteur (18) est organisee dans une direction 
preferentiellement perpendiculaire (ou presque) a la direction de circulation des 
fluides (14) et (15) dans les plaques R, ce qui donne I'opportunite de placer en 
vis-a-vis les collecteurs et les repartiteurs d'entree ainsi que les collecteurs et les 
repartiteurs de sortie du fluide caloporteur (18) sur les deux faces laterales de 
Fempilement de plaques R et C laissant ainsi une place pour implanter des 
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valves, des vannes, les repartiteurs et toute autre tuyauterie pour la serie de 
plaques R ainsi que pour la serie de plaques C en alternance ; 

les moyens d'admission et de sortie du fluide caloporteur (18) formes 
respectivement par une tubulure (20a) d'entree et par une tubulure (20b) de 
sortie pour chaque plaque C debouchent dans I'espace libre menage a la 
proximite des plaques C situe des deux cotes des plaques C selon le choix de la 
direction de circulation du fluide caloporteur (18) ; 

les vannes d'isolation et/ou regulation (24a) sont inserees individuellement 
en serie entre les tubulures individuelles d'entree (20a) et les repartiteurs (23a) 
pour chaque plaque C tandis que les vannes d'isolation et/ou regulation (24b) 
sont inserees individuellement en serie entre les tubulures individuelles de sortie 
(20b) et les repartiteurs (23b) pour chaque plaque C ; 

toutes les plaques C sont connectees en parallele au meme fluide 
caloporteur (18) circulant a travers un echangeur exterieur de chaleur permettant 
le rechauffement du fluide (phase initiale du fonctionnement du reacteur FT telle 
que le conditionnement du catalyseur, le demarrage de la plaque R contenant le 
catalyseur deja conditionne ailleurs ou le redemarrage du reacteur catalytique 
apres une periode d'arret) et ensuite pour son refroidissement (phase de 
production normale du reacteur de synthese exothermique). 

7. Reacteur selon I'une quelconque des revendications precedentes 
caracterise en ce que pour le fluide entrant (14) reactif, le fluide sortant (15) de 
produits et le fluide caloporteur (18) la mise en circulation est controlee en 
composition, debit, temperature et pression et en ce que : 

le debit entrant optimal du fluide reactif (14) qui est une fonction de sa 
pression dans le repartiteur (21a), de la perte de charge dans le lit de particules 
(12), du progress de la reaction catalytique provoquant une contraction du fluide 
suite a sa conversion en produits, et de la pression du fluide sortant (15) dans le 
repartiteur (21b) de sortie, est controle a partir d'une difference de pression entre 
les repartiteurs (21a) et (21b), cette difference pouvant atteindre 2 MPa, sachant 
que les reactifs (14) et les produits (15) ainsi que toute la tuyauterie et tout 
I'appareillage de precipitation des produits liquides resistent a une pression 
absolue jusqu'a 5 MPa ; 

un debit excessif du fluide (14) traversant preferentiellement une plaque R 
defectueuse dont au moins un des canaux (9) est vide ou mal rempli par les 
particules (12), est detecte par la valve (22a) munie d'un clapet se refermant 
automatiquement pour empecher que ce fluide ne s'ecoule inutilement par la 
plaque en question ; 

les deux circuits de fluides (14) et (15) ainsi que (18) sont sous controle 
tres precis des temperatures, constantes ou ayant un gradient voulu dans toutes 
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les plaques reactives R, tout le systeme d'echange de chaleur assurant le 
controle des temperatures de ces fluides avec une precision d'au moins ±1°C. 

8. Procede catalytique de synthese fortement exothermique, tel que la 
5 synthese FT des hydrocarbures, realise dans le reacteur a plaques serrees selon 
les revendications 1 a 7, caracterise en ce que : 

tout volume de catalyseur actif (12) remplissant les canaux (9) de plaques 
R est sous regime isotherme entretenu a 1°C pres et choisi dans la gamme de 
temperatures entre 1 50 a 380°C ; 
10 - les pressions des fluides (14) et (15) traversant les canaux (9) dans les 
plaques R sont comprises entre 0,5 et 5 MPa ; 

le catalyseur actif (12) remplissant les canaux (9) de la plaque R travaille 
en regime caracterise par une vitesse spatiale (autrement appelee Vitesse 
volumique horaire ou WH) allant jusqu'a 1500 h'\ I'unite h" 1 provenant du rapport 
15 entre le debit du gaz (m 3 /h) traversant la plaque et le volume du catalyseur actif 
dans cette plaque (m 3 ) ; 

le catalyseur actif (12) remplissant les canaux (9) de la plaque R a une 
granulation comprise entre 1 et 3 mm ; 

la conductivity thermique du catalyseur actif (12) situe dans les canaux (9) 
20 est d'au moins un ordre de grandeur plus bas que celle du materiau formant le 
corps (1) des plaques reactives R pendant le fonctionnement du reacteur ; 

le catalyseur actif remplissant les canaux (9) de chaque plaque reactive R 
est prepare dans ces canaux memes a partir de particules d'un precurseur de ce 
catalyseur par remplissage de ces canaux par les particules du precurseur sous 
25 atmosphere ambiante d'air, puis par reduction du precurseur donnant alors des 
particules sur-reduites et enfin parformatage progressif des particules sur- 
reduites conduisant a la forme active du catalyseur final, sachant que I'operation 
de reduction suivie du formatage se deroule dans la meme plaque R sans que 
les particules ne soient jamais extraites de ces canaux, sachant encore que 
30 I'operation de reduction et de formatage est menee chez le fabricant du 

catalyseur ou chez son agent habilite ce qui permet d'eviter le risque que toute la 
charge de catalyseur ne soit pas suffisamment bien activee. 

9. Procede selon la revendication 8 caracterise en ce que le catalyseur 
35 actif est prepare par une reduction suivie d'un formatage progressif (activation ou 
accommodation ou conditionnement ou encore formation des centres actifs 
specialises pour le processus catalytique, par exemple celui de synthese FT) du 
precurseur de ce catalyseur de synthese exothermique et en ce que : 

la reduction des particules du precurseur de catalyseur se presentant 
40 initialement sous une forme inactive se passe a I'interieur meme d'une plaque R 
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(qui a precedemment passe positivement le controle d'etancheite et de 
robustesse) en dehors de la structure definitive du reacteur catalytique, dans une 
atmosphere d'un gaz reducteur, par exemple sous hydrogene pur ou sous 
monoxyde de carbone ou sous un melange de ces deux gaz concentres ou 
dilues avec un gaz neutre, sachant que la plaque R est mise dans un four ou 
inseree dans une structure en sandwich entre des plaques chauffantes, toute 
seule ou avec d'autres plaques R subissant la meme operation, les plaques 
chauffantes ayant des dimensions et des surfaces compatibles avec la ou les 
plaque(s) R et fournissant de la chaleur a cette (ces) plaque(s) R avec une mise 
en temperature programmee, ce sandwich intermediate etant serre de I'exterieur 
par des moyens mecaniques pour empecher une eventuelle deformation d'une 
ou plusieurs de ces plaques R lors de I'operation de reduction du precurseur ; 

les tubulures (20a) d'entree et (20b) de sortie de chaque plaque R etant 
connectees de fa?on etanche au systeme specifique de circulation et de 
regeneration dudit gaz reducteur, la reduction du precurseur se deroule sous un 
controle strict du debit du gaz, de sa composition, de sa pression (plus basse que 
celles du travail normal de la plaque), de sa temperature (programmee et plus 
elevee que celles du regime productif de synthese catalytique, mais ne 
depassant pas 500°C) et pendant un temps limite (ne depassant pas quelques 
heures), toutes ces conditions et procedures specifiques etant etablies par le 
fournisseur du catalyseur, sachant que I'etat d'avancement de la reduction est 
controle par exemple via une m§trologie de la quantite de vapeur d'eau dans le 
produit gazeux sortant de la (des) plaque(s) R ; 

une fois la reduction terminee, la (les) plaque(s) R est (sont) ramenee(s) a 
la temperature ambiante sous une atmosphere reductrice ou inerte, puis soit les 
tubulures (20a) d'entree et (20b) de sortie de chaque plaque R sont bouchees et 
les plaques ainsi securisees sont stockees ou transporters pour un formatage 
ulterieur d'une telle forme sur-reduite du catalyseur, soit le catalyseur sur-reduit 
est immediatement formate (conditionne, active) en utilisant le meme 
appareillage de reduction, suite de quoi les plaques R sont rebouchees et pretes 
a etre expedites pour une utilisation immediate ou ulterieure dans un montage 
en sandwich final d'un reacteur catalytique ; 

les particules sur-reduites subissent une accommodation consistant en 
leur mise en contact avec un flux de syngaz initialement "pauvre" (CO + H 2 dilues 
dans un gaz inerte) qui ensuite devient de plus en plus concentre, a une 
temperature tout d'abord reduite par rapport a celle du regime de travail productif 
du catalyseur et qui augmente ensuite petit a petit selon un scenario 
predetermine, sous un debit de gaz reactif (14) variable et sous un controle 
chromatographique frequent de la qualite de ce gaz reactif et des produits 
sortants (15) ; 



20 



25 



f4755 

43 - 



- le formatage du cataiyseur sur-reduit est effectue a Hnterieur de la plaque 
R, celle-ci etant : M 

• soft separee de son empilement definitif (ex situ), sachant que la plaque 
a,nSI P re P ar ee et bien scellee peut etre stockee ou transports en toute 

^ secunte pendant quelques semaines durant lesquelles le fabricant du cataiyseur 
peut garantir pleinement la qualite maximale de son cataiyseur sans que les 
secrets de production, de reduction, de formatage ne soient devoiles 

* sort inseree dans son empilement definitif (in situ) suite de quoi la plaque 
• R .ntegre le cycle de production normal du reacteur catalytique. 

10. Procede selon la revendication 8 ou 9 caracterise par I'echange 
standard et ou la preparation d'un tel echange standard de plaques R et en ce 
cj Lie 

chaque plaque R appartenant a une serie de plaques R C et F de 
I empilement de plaques en sandwich serre est amovible (detachable) par rapport 
a cette serie, ceci pour pouvoir etre facilement remplacee par une plaque ' 
.dent.que contenant un cataiyseur actif frais au lieu d'un cataiyseur use ou bien 
par une plaque correcte au lieu d'une plaque defaillante presentant des fissures 
ou des fuites de fluide ; 

les plaques reactives R ainsi detachables presentment une rigidite 
-ntnnseque suffisante pour etre facilement montees, demontees, deplacees et/ou 
transportees, aussi bien vides qu'avec leurs canaux (9) remplis de particules 
desactivees, en fin de vie, prealablement sur-reduites ou pleinement actives et 
pretes a catalyser la synthese normale du produit ; 

M7 J eS f? UeS R P rese ntant des canaux (9) vides sont remplies, sans aucun 
gaz de protecfon, avec des grains de precurseur de cataiyseur (dans sa forme 
deja ca cmee) sur le site de fabrication du cataiyseur et sous controle du fabricant 

bourhnn T" T ^ ^ soi ^ se ^ ^rmes, par exemple par des 

bouchons etanchant les tubu.ures (20a) et (20b), apres quoi les plaques sont 

21Z?° US Pr9SSi0n d ' PaSSGr ' a PreSSion de ,eur travail fi nal et sont ainsi 

controlees une par une, au point de vue de I'etancheite et de la resistance a la 
press,on elevee de leurs futures conditions de travail, sachant que cette 
operahon se passe dans un montage special comportant deux plaques F serrant 
aux deux extremites la (les) p.aque(s) contr6.ee(s) R pour ensuite passer les 
operat.ons precedemment decrites de reduction et de formatage ■ 

les plaques R de recuperation contenant un "vieux" cataiyseur sont 
transportees, avec leurs tubulures d'entree (20a) et de sortie (20b) 
scgneusement bouchees afin de securiser le transport d'une telle charge 
pouvant encore etre pyrophorique, Jusqu'au site de fabrication du cataiyseur ou 
de regenerate des plaques R, ou les plaques sont videes pour extraire les 
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metaux interessants (par exemple Co. Mo, Rh, Re, Ta, Zr, Ce, Th U terres 

tT^ZTT, f nsi le support du ca,alyseur < par ex™* 1 * ^ 

T Ch) nerte el totatoment inoffensif pour un recyclage, une autre utilisation ou 

alors T 60 96 defini " Ve ' et * Cel,e faf0n les " ,a ^ es R Aperies son. 

alors de nouveau remplies dun precurseur nouveau de catalyseur pour ensuita 
passer les operations precedent! decrites de controle d'etancheite et de 
resistance a la pression elevee suivie de la reduction et du formatage. 
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